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Introduction

L'e et Hall quantiqgue (EHQ), découvert par Klaus von Klitzing en 1980, a ré-
volutionné la métrologie de la résistance. Cet e et quantique apparait lorsque des
conducteurs bi-dimensionnels sont refroidis a trés basse température et plongés dans
un fort champ magnétiqgue. Dans ces conditions, il est possible d'observer I'émergence
de plateaux de résistance dont la valeur est uniqguement liée a la charge élémentaire
et a la constante de Planck. Dix années aprées cette découverte, le Bureau Internatio-
nal des Poids et Mesures a recommandeé l'utilisation de I'e et Hall quantique pour
la conservation de la résistance électrique.

Une nouvelle révolution est apparue en 2005, avec l'observation de I'e et Hall
guantique dans une mono-couche de carbone : le graphéne. La physique de l'e et
Hall quantique est bien di érente de celle présente dans les autres matériaux semi-
conducteurs bi-dimensionnels. En e et, les électrons se propageant dans le graphéne
répondent a I'équation de Dirac ultra-relativiste, qui décrit également la dynamique
des particules sans masse de trés hautes énergies. Les propriétés de I'e et Hall quan-
tique dans le graphene permettent d'envisager la réalisation d'un étalon quantique
de résistance fonctionnant a faible champ magnétique et plus haute température,
rendant sa mise en =+uvre plus simple.

Dans le chapitre 1, j'introduirai le Systéme International d'unités et notamment
les unités électriqgues. Nous verrons que la physigue quantique est centrale dans
la mise en +uvre de ces unités. Je montrerai nalement que l'introduction de la
physique quantique dans le Sl va induire un changement de dé nitions de certaines
unites.

Le chapitre 2 introduira le graphene, sa structure de bande et ses propriétés de
transport.

Le chapitre 3 est consacré a la description théorique de I'e et Hall quantique. Je
montrerai en particulier pourquoi, sous fort champ magnétique, la résistance trans-
verse d'un conducteur bi-dimensionnel forme des plateaux quand, simultanément la
résistance longitudinale s'annule. Tout au long de ce chapitre, les di érences entre
I'e et Hall quantique dans une hétéro-structure GaAs/AlGaAs et le graphéne seront
mises en avant.

Dans le chapitre 4 je présenterai la métrologie de I'ohm. Une description de
I'étalon de résistance en GaAs/AlGaAs fondé sur 'EHQ sera réalisée, exposant une
méthode de fabrication ainsi que les principaux résultats métrologiques obtenus avec
cette hétéro-structure. Pour le graphéne, ses di érentes techniques de fabrication se-
ront passées en revue. Ensuite, un état de I'art des principaux résultats métrologiques
obtenus dans ce matériau sera dresseé.

Le chapitre 5 sera consacré a la description de l'instrumentation ainsi qu'aux



i INTRODUCTION

techniques de mesures utilisées a n d'obtenir des incertitudes relatives te °. Pour

cela les systemes cryo-magnétiques et le Comparateur Cryogénique de Courant, qui
est un appareil central a la métrologie électronique, serons passés en revue. Pour nir
ce chapitre, nous verrons les di érents types de mesure ainsi que leur déroulement.

Le chapitre 6 exposera les di érents résultats obtenus pour I'e et Hall quantique
dans le graphéne. Pour cela, je décrirai la technigue de croissance de graphéne CVD
(propane/Hydrogene) sur SiC ainsi que la méthode de fabrication des barres de Hall.
Viendront ensuite les mesures métrologiques qui démontrent une parfaite quanti -
cation de la résistance de Hall avec des conditions expérimentales jamais atteintes,
bien plus accessibles que celles des hétéro-structures GaAs/AlGaAs. Ces résultats
exceptionnels nous ont encouragés a réaliser des mesures pour comprendre quels
sont les parametres permettant d'obtenir un e et Hall quantique d'une telle robus-
tesse. Je détaillerai des expériences de contrdle de la densité réalisées par décharge
corona. Je présenterai des mesures de quanti cation de la résistance de Hall pour
di érentes densités électroniques. La théorie du transfert de charge sera également
exploitée an de comprendre la trés grande taille du plateau de Hall. Une étude
des mécanismes de dissipation sera faite montrant des di érences notables entre les
di érentes plaquettes. Finalement, le couplage entre les résistances longitudinale et
de Hall mettra en évidence le réle des inhomogénéités dans les échantillons.

Lors du dernier chapitre, je montrerai une maniéere innovante de réaliser 'ampére
en utilisant I'e et Hall quantique grace a la loi d'ohm. Une description détaillé de la
maniére dont nous avons combiné les dispositifs quantiques sera réalisée. Ensuite, la
démonstration de la génération d'un courant directement relié a la charge €lémen-
taire e & une incertitude requise pour la métrologie électrique sera faite. A la n de
ce chapitre, nous nous concentrerons sur l'utilisation de ce courant pour étalonner
un amperemetre.



Chapitre 1

La metrologie électrique

1.1 L'histoire des systemes de mesure et du Sl

Bien que la métrologie existe depuis la naissance du commerce, la volonté d'uni-
er les unités commenca bien plus tard. En 789, Charlemagne, empereur franc, uni a
les poids, les mesures et les monnaies de son empire. Il devint alors le seul a avoir
le droit de fabriquer la monnaie. Il en décidait ainsi le poids et la taille. Il lui fau-
dra presque vingt ans pour mettre en application son systeme métrologique, qui ne
durera que le temps de son régne et qui n'aura pas dépassé les frontieres de son
empire [23].

Plusieurs autres tentatives d'uni cation seront ensuite mises en place par les
Etats généraux du royaume de France dans le but d'uni er les poids, les mesures et
les monnaies. En 1789, dans les cahiers de doléances, on retrouve ainsi des demandes
pour qu'il n'y ait plus "qu'un seul poids et une seule mesure". Ces demandes étant
faites dans le but d'organiser la France sur des bases plus équitables. A partir de ce
moment, I'uni cation des poids et des mesures en France était scellée.

En 1790, la France décida de di user son systeme de poids et mesures. Elle le
proposa a di érents pays, tels que I'Angleterre et les Etats Unis, qui refusérent, ou
I'Espagne qui accepta. En 1875, la Convention du Métre fOt signée par 17 pays,
créant ainsi le Bureau International des Poids et Mesures (BIPM), une organisa-
tion intergouvernementale. Actuellement, le BIPM compte 59 Etats Membres. La
Convention du Métre établit alors une structure permanente permettant aux Etats
Membres d'avoir une action commune sur toutes les questions se rapportant aux
unités de mesure.

En 1880, les unités électriques furent intégrées au systeme d'unité. En 1960, le
Systeme International sous sa forme actuelle fat adopté [11].

1.1.1 Le SI actuel

Le Systeme International d'unités (SI) est un systéme cohérent de sept unités de
base, considérées par convention comme indépendantes d'un point de vue dimension-
nel. Le Sl est un systeme pouvant évoluer a n d'intégrer des avancées scienti ques
et technologiques. Le nombre d'unités de base, ainsi que leur dé nition et leur réa-
lisation sont donc amenées a changer.



Au | des ages et des tentatives d'uni cation des unités par les pays, les dé-
nitions des unités ont beaucoup évolué, passant d'artefacts arbitraires, a des dé-
nitions imaginées grace a la science. L'évolution des unités permet de gagner en
universalité dans le temps et I'espace. On peut donner a titre d'exemple le metre,
qui fat d'abord dé nit en fonction des parties du corps humain, le pied, le pouce,
la toise... qui étaient souvent liées au roi de I'époque, et qui donc, changeaient a
chaque nouveau souverain. Sa dé nition a ensuite évoluée plusieurs fois, se fondant
sur des phénomenes physiques, pour nalement étre dé ni, en 1983, par la vitesse
de la lumiére dans le vide absolu a 299 792 458 m/s. Cette dé nition a pour e et de
dé nir le métre comme étant la distance parcourue par la lumiére dans le vide en
1/299 792 458 de seconde. Le metre est donc relié directement a une constante de
la nature, que I'on suppose universelle dans le temps et I'espace.

Le Systeme International d'unités actuel compte sept unités de base. La gure
[1.7 les présente avec les di érentes relations qui les lient. Leurs dé nitions sont pré-
sentées dans le tablegu 1.1. Des produits de puissance des unités de bases permettent
de former les unités dérivés. Par exemple, I'unité de résistance électrique, I'ohm
s'écrit m?.kg.s .A 2 en unité Sl.

| m(2c) |

Figure 1.1 a) Le Systeme International d'unités actuel, ainsi que les relations
entre les unités.

La seconde et le metre sont les seules unités qui possedent une dé nition liée
a la physique moderne. La dé nition du kelvin est fondée sur un état physique
correspondant & un équilibre thermodynamique. La dé nition de I'ampére (1948)
repose sur |'électromagnétisme et la mécanique et xe la valeur de la permittivité
du vide . Toutes ces dé nitions d'unités sont basées sur des phénomenes physiques.
Le kilogramme est la seule exception. Elle est la derniére unité a étre dé nie a partir
d'un artefact, et ce depuis 1889.

1.2 Les unités électriques

L'ampeéere est I'une des sept unités de base du Sl dont découlent les dé nitions
des autres unités électriques. A titre d'exemple, le volt est la di érence de potentiel
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Unité Symbole | Dé nition
meétre m Le metre est la longueur du trajet parcouru dans le vide
par la lumiére pendant une durée de 1/299 792 458 de
seconde. 17e CGPM (1983)

kilogramme kg Le kilogramme est I'unité de masse; il est égal & la masse
du prototype international du kilogramme. 3e CGPM
(1901)
seconde S La seconde est la durée de 9 192 631 770 périodes de

la radiation correspondant a la transition entre les deu
niveaux hyper ns de I'état fondamental de I'atome de
césium 133. 13e CGPM (1967/68)

ampeére A L'ampére est lintensité d'un courant constant qui,
maintenu dans deux conducteurs paralléles, rectiligne
de longueur in nie, de section circulaire négligeable e
placés a une distance de 1 meétre I'un de l'autre dans
le vide, produirait entre ces conducteurs une force égale
a2 10 7 newton par métre de longueur. 9¢ CGPM
(1948)

kelvin K Le kelvin, unité de température thermodynamique, es
la fraction 1/273,16 de la température thermodyna;
mique du point triple de I'eau. 13e CGPM (1967/68)
mole mol La mole est la quantité de matiere d'un systéme conte
nant autant d'entités élémentaires qu'il y a d'atomes
dans 0,012 kilogramme de carbone 12. 14e CGPM (1971)
candela cd La candela est l'intensité lumineuse, dans une direction
donnée, d'une source qui émet un rayonnement mono-
chromatique de fréquenc®40 10% hertz et dont I'in-
tensité énergétique dans cette direction est 1/683 watt
par stéradian. 13e CGPM (1967)

o

—

Table 1.1 Dé nitions des di érentes unités de base du Sl.

électrigue qui existe entre deux points d'un | conducteur transportant un courant
constant de 1 ampeére, lorsque la puissance dissipée entre ces points est égale a 1
watt. Le volt est donc dé ni par I'ampére et le watt.

L'ampere étant central dans les dé nitions des autres unités électriques, les larges
incertitudes sur la réalisation de cette unité limitent I'exactitude de réalisation des
autres a quelqued0 7 en valeur relative. Depuis 1948, date de la dé nition actuelle
de l'ampere, les avancées de la physique ont mis en évidence de nouveaux phéno-
meénes, comme le blocage de Coulomb, I'e et Hall quantique ou I'e et Josephson,
permettant d'améliorer I'exactitude de réalisation des di érentes unités électriques.

1.2.1 L'ampere

La dé nition de I'ampeére est illustrée sur la gure[1.2. Dans cette dé nition,
présentée dans le tablegu 1.1, le courant est dé ni par la force magnétique, dite force
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d'ampére, qu'il génére par circulation dans des Is in niment longs et in niment n.

1 m

r‘

1A 1A
F _p LI,
2X10’7N . L 27[ r

Figure 1.2 La dé nition de I'ampeére dans le Sl.

Cette dé nition qui xe la valeur de la perméabilité magnétique du vide ¢ =
4 10 "kg.m.A 2.s 2, date de 1948 et repose sur des propriétés électromécaniques.
La limite de la réalisation de cette dé nition est intrinseque puisque des Is in ni-
ment ns et longs ne peuvent étre réalisés. De plus, les précisions sur la distance
entre les Is qui doit étre maintenue constante sur toute la longueur, ainsi que sur les
mesures de la force, ne permettent pas d'obtenir des exactitudes relatives su santes,
c'est-a-dire 10 &,

Les métrologues ont imaginé une mise en +uvre, la balance de I'ampere, an de
réaliser cette dé nition. Le courant circule dans deux Is bobinés. Une des bobines
est attachée a un bras d'une balance. La force magnétique entre les deux bobines
est compensée par des poids servant & équilibrer la balance. L'incertitude de cette
mise en +uvre est de quelque$0 © a cause des incertitudes sur le calcul du champ
magnétique rayonné par la bobine, et donc de la force d'/Ampére.

Physiqguement nous savons que le courant électrique correspond a un nombre de
charges élémentaires circulant dans un conducteur par unité de temps. Les cher-
cheurs ont alors imaginé des transistors mono-électroniques (SET pour single elec-
tron transistor) permettant de manipuler la charge élémentaire. Un dispositif SET
est composé d'un flot central séparé d'une source et d'un drain par des jonctions
tunnels. Le schéma d'un transistor SET est représenté sur la gufe 1.3 a). Le tran-
sistor est polarisé par une tensiol, et I'llot est couplé capacitivement a une grille
connectée a un génerateur de tensiof.

Sur la gure b), I'électron n'a pas d'état accessible dans l'ilot, il ne peut pas
passer par e et tunnel. En e et, les niveaux d'énergie de I'lot sont séparés par une
énergieEn.a  E, = €=CGir 0U Cjox = 2C + C,. Cette énergie électrostatique de
Coulomb est I'énergie de charge, c'est I'énergie qu'il faut fournir pour rajouter un
électron sur un ilot. C'est le blocage de Coulomb. Pour pouvoir observer le blocage
de Coulomb, il faut que I'énergie thermique soit plus faible que I'énergie de charge
€=Cio kg T, pour interdire aux électrons un passage par activation thermique,
de maniere non contrélée. La température typique d'observation du phénomeéne de
blocage de Coulomb, dans des dispositifs sub-microniques, est de I'ordre de quelques
centaines de millikelvin. Du principe d'incertitude on déduit que E  h=RCj;.

La quanti cation de la charge impose qudR > h=e?. La résistance tunnel doit donc
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étre trés supérieure au quantum de résistance. A linverse, sur la gure [1.3 ¢), la
tension de grilleVy est modi ée de sorte qu'un état soit disponible pour I'électron.

La transmission d'un unique électron par saut tunnel devient alors possible. Lorsque
I'électron quitte I1lot pour aller dans le drain, le cycle peut recommencer, avec a

chaque cycle, un électron passant les barriéres tunnels.
S ®

|- B @

a) b) c)

Figure 1.3 a) Schéma d'un dispositif SET avec son circuit électrique équivalent.
b) Niveau énergétique du dispositif SET en situation de blocage de Coulomb pour
une tension de grilleVy = 0, le saut tunnel est impossible. c); 6 0, transmission
possible d'un électron par saut tunnel.

Le dispositif SET permet bien le passage des électrons un par un, cependant
le saut tunnel est un phénomene aléatoire non-contrélé dans le temps. Les physi-
ciens ont donc complexi é ces dispositifs a n de fabriqguer des pompes a électrons
pour pallier ce probléme. Elles ont été pensées dans le but de contréler le transfert
électron par électron a une certaine fréquence. La gufe 1.4 a) présente le schéma
d'une pompe mono-€lectronique métallique a trois jonctions tunnels et deux flots,
capacitivement couplés aux tensions de grillé,; et V. Ces deux tensions de grille
permettent, pour certains couples de tension, d'avoir un courant non-nul en sortie
du dispositif.

L'espace des phases des tensions est représenté sur la 1.4 b). La pompe
est toujours en état de blocage de Coulomb sauf pour certains couples de tension,
appelés les points triples. Chaque point est le sommet d'un hexagone correspondant
a un état de fonctionnement particulier de la pompe. Le moyen de générer du courant
est de tourner autour d'un point triple, c'est-a-dire, passer d'un état ou il n'y a pas
d'électron dans aucun des deux ilots, état (0,0), a un état (1,0) qui correspond a la
situation ou un électron est en excés dans le premier ilot et ou aucun électron n'est
dans le second. Vient ensuite I'état (0,1), avec un électron en exces dans le second
flot et aucun dans le premier. Finalement, il ne reste plus qu'a faire sortir I'électron
du second ilot pour revenir & I'état initial (0,0) et ainsi avoir généré un courant d'un
électron par cycle. En réalisant plusieurs fois ce cycle, il est possible de générer un
courant proportionnel a la frequence de répétition du cycle tel que= Qf,, ot Q
est theoriguement égal & et f, la fréquence de pompage.

Les courants générés par les pompes a électrons métalliques sont faibles, de
l'ordre de 1 a quelques dizaines de picoampére. Les taux d'erreurs par cycle ont
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Figure 1.4 a) Schéma électrique d'une pompe a électron a trois jonctions tunnels.

b) Diagramme des points triples en fonction des deux tensions de gril@4:; Vg2).
Image extraite de [27].

été démontrés< 10 & en valeur relative, cependant I'exactitude du courant est
déterminée avec des incertitudes relatives plus larges. Une capacité étalonnée peut
étre utilisée pour mesurer des courants de cette amplitude. Pour cela, la capacité
est chargée avec un nombre précis d'électrons|[69]. La tension mesurée a ses bornes
est étalonnée par un étalon de tension Josephson. On peut citer quelques résultats
obtenus avec des pompes métalliques : Kellet al ont généré un courant de 1 pA
avec une incertitude relative de9;2 10 ’ en utilisant une pompe a 7 jonctions
[70]. Camarotaet al ont utilisé une pompe métallique de type R a cing jonctions,
fonctionnant a 40 mK. lls ont généré un courant inférieur 40 1A exact a une
incertitude relative prés del;66 10 ° [16]. Une description des pompes a électrons
plus récentes et plus performantes, réalisées en semi-conducteurs, sera faite plus tard
dans le chapitre consacré a I'étalon quantique de courant.

Les dispositifs SET ne sont pas utilisés dans les instituts nationaux de métrologie
pour réaliser des étalonnages. Ces dispositifs sont trop irreproductibles et ils n‘ont
pas de critéres de quanti cation ables. A la place, les laboratoires nationaux de
métrologie utilisent la loi d'Ohm appliquée a des étalons secondaires de tension et
de résistance, étalonnés par rapport aux étalons quantiques (décrits ci-apres). Les
incertitudes associées sont de l'ordre diEO © en valeur relative pour des courants
entre 1 A et 0,1 A [10]. Cette incertitude augmente avec la diminution du courant
a étalonner.

1.2.2 Le volt

C'est en 1800 que A. Volta invente la pile voltaique qui est une superposition de
plusieurs disques de cuivre avec des disques de zinc. Les disques des deux matériaux
sont séparés par un tissu retenant une solution aqueuse de NaCl. A l'interface entre la
solution et le zinc, se passe une réaction d'oxydo-réduction qui génére une tension.
En 1881, le Congres international d'électricité dé ni le volt par la "di érence de
potentiel électrique qui existe entre deux points d'un circuit parcouru par un courant
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constant de 1 ampere, lorsque la puissance dissipée entre ces deux points est égale
a 1 watt". C'est une unité dérivée du Sl oil V = 1 kg.m?.A s 3. Les premiers
étalons de conservation du volt fondés sur le principe de la pile voltaique avaient des
forces électromotrices constantes de 1,079 volts a @0lIs étaient fabriqués a partir

de piles étalons au Cadmium avec une solution électrolytique. Les incertitudes de
réalisation étaient alors de l'ordre de quelqueB0 © en valeur relative. Plus tard, on
comparera la force électromotrice a la force mécanique créant ainsi la balance du
volt qui a permis d'obtenir des incertitudes de réalisation du volt plus faibles, par

la mise en +uvre d'une expérience plus complexe.

En 1962, Brian David Josephson prédit théoriguement la circulation de super-
courants entre des supraconducteurs séparés par une barriére tunnel [65] : c'est I'e et
Josephson. Il sera mis en évidence une année plus tard par S. Shapiro [122]. Lorsque
les barrieres non-supraconductrices sont susamment nes, les paires de Cooper,
formées par appariement de deux électrons, peuvent passer d'un supraconducteur a
l'autre par e et tunnel, tout en gardant leur cohérence de phase. Un supercourant
continu | s traverse une jonction Josephson sans gu'aucune tension de polarisation
ne soit appliquée. Plus généralement, le courant circulahf est donné par :

ls=1sin( ) (1.1)

ou | est le supercourant maximal que peut supporter la jonction et , la di érence
de phase des fonctions d'onde supraconductrices des deux matériaux supraconduc-
teurs.

Si on applique une tension de polarisation aux bornes de la jonction, la variation
de la di érence de phase devient proportionnelle a la tension telle que :

dt h 0

ou (= h=2eest le quantum de ux. Si la tension appliquée est continue, le courant
traversant la jonction est alternatif de fréquenc@eV=h A l'inverse, il est possible de
synchroniser le supercourant en irradiant la jonction par une onde électromagnétique
extérieure a la fréquencé;. Il apparait alors des marches de tension, lorsqu'on trace
la courbel (V). Ces marches ont une tension qui s'écrit comme :

V; = nsf;.% =n OfJ (13)
ou ng est le numéro de marche de Shapiro. La jonction joue le role d'un convertis-
seur fréquence-tension. Sur le plateau de tension, pour chaque photon absorbé, une
variation de phase de&2 s'opére, correspondant a un quantum de ux.

Le modéle RCSJ (Resistively and Capacitively Shunted Junction) [89], permet de
rendre compte de la dynamique de la jonction. Il prend en considération les valeurs
de la capacité et de la résistance qui court-circuitent une jonction idéale. L'égquation
[1.2 devient :

ﬁ d? L d
2e dt?2 2eR dt

ou R et C sont la résistanceR et la capacité C de la jonction, I, est le courant
continu de polarisation,l ¢ est le courant critique de la jonction et est le courant

+lcsin( )= lo+ I sin(! ,t) (1.4)
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alternatif de fréquencef; = ! ;=2 . Lorsque la jonction est synchronisée avec le
signal hyperfréquence, le courant supraconducteur oscille a la fréquence harmonique
nf ; ou n est un entier. Pour chaque harmonique, une marche de tension va se créer,
dont la largeur en courant |, est donnée par la fonction de Bessel d'ordrg J, :

In = 21cjJn(2eVis =hf,)j (1.5)

ou Vs est 'amplitude du signal hyperfréquence en tension au niveau de la jonction.
On peut dé nir un paramétre d'amortissement ¢ = 2I:R?C. Dans le cas ol

¢ 1 lajonction est sous amortie, c'est une jonction hystérétique. Au contraire,
dans le cas ou ¢ 1, la jonction est amortie. C'est ce type de jonction qui est
utilisé dans les réseaux Josephson programmables PJVS (Programmable Josephson
Voltage Standards).

Figure 1.5 Photographie d'un réseau Josephson étalon de 8192 jonctions, fabriqué
a la PTB en Allemagne.

La tension V; est reliée aux constanteh et e. C'est pour cette raison que la
tension est reproductible et universelle. La reproductibilité et I'universalité ont été
prouvées en opposant la tension aux bornes de deux jonctions fabriquées dans des
matériaux di érents. L'opposition a montré une égalité entre les tensions avec une
incertitude relative de 2 10 *° [77]. Il a été recommandé par la Conférence Gé-
nérale de Poids et Mesures (CGPM) d'utiliser I'e et Josephson comme étalon de
conservation de la tension a partir de 1990 [113]. Il a cependant fallu construire
des dispositifs générant des tensions supérieures a celle d'une unique jonction pour
pouvoir réaliser des étalonnages avec des incertitudes relatives fait{les10 8). Il
a été développé des réseaux comptant des milliers de jonctions pour atteindre des
tensions de 1 V puis de 10 V. Sur la photographje 1.5, un réseau programmable de
8192 jonctions Josephson est visible. Ce type de réseau réalise un étalon de tension
reproductible avec une incertitude relative inférieure 40 1°. Dans le cas des réseaux
programmables, les marches de tension utilisées sont les marames 0 ou 1. Il
est possible de réécrire I'équatidn 1.3 en faisant apparaitre la constante de Josephson
K ; théoriquement égale &2e=h On a alors :

V; = nJKJlfJ (16)
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ou n; est le nombre de jonctions utilisées pour générer la tension.
La valeur de K; adoptée par le CIPM estK; = 4835978525(1 4 10 )
GHz.V 1 [95].

1.2.3 L'ohm

Peu aprés la découverte de la pile voltaique, G. S. Ohm commence a I'étudier et
découvre une relation de proportionnalité entre la tension aux bornes d'un conduc-
teur et le courant électrique le traversant, c'est la résistance électrique.

"L'ohm est la résistance électrique qui existe entre deux points d'un conduc-
teur lorsqu'une di érence de potentiel constante de 1 volt, appliquée entre ces deux
points, produit, dans ce conducteur, un courant de 1 ampere, ce conducteur n'étant
le siege d'aucune force électromotrice.” La réalisation de I'ohm dans le Sl se fait
par l'intermédiaire d'un étalon du farad, tel que I'étalon calculable de Thompson-
Lampard [129]. La résistance électriquB peut étre comparée, a quelquel0 & pres,

a une capacité étalorC en utilisant un pont de quadrature :

R= — (1.7)

ou! est la fréquence d'alimentation du pont.

En 1980, K. von Kilitzing, publie un article dans lequel il découvre I'e et Hall
guantique. Cette découverte a été faite dans un conducteur MOSFET-silicium placé
sous un fort champ magnétique. L'e et Hall quantique apparait dans un gaz d'élec-
tron bidimensionnel soumis a un fort champ magnétique et a basse température.
En régime d'e et Hall quantique entier, la résistance longitudinale au sens de pro-
pagation du courant est nulle, tandis que la résistance transverse est quanti ée aux
valeursRy =i, ou i est un entier etRk est la constante de von Kilitzing, théoriquement
égale aRx = h=€. La valeur adoptée esRx = 25812 807(1 1x107) [95].

A partir de 1990, le CIPM recommande I'utilisation de I'e et Hall quantique pour
le maintien de I'ohm [114]. Les métrologues utilisent depuis une hétérostructure en
GaAs/AlGaAs, a linterface de laquelle se forme un gaz d'électron bidimensionnel
(photographie gure [1.6). Une description plus complete des étalons de résistance
sera faite dans le chapitre consacré a la métrologie de I'ohm.

1.2.4 Le kilogramme

Le kilogramme est la seule unité encore dé nie par un artefact, le prototype
international du kilogramme, qui est en platine iridié et conservé au Bureau Inter-
national des Poids et Mesures (BIPM) a Sévres (gure 1.7 a)). Sur la gufe 1.7 b),

il est possible d'observer I'évolution des écarts relatifs du prototype du kilogramme
(réalisé en 1875) avec ses copies. Ces dérives relatives sont faiBles10 8 sur une
durée de 125 ans, soi;4 10 ° par an en moyenne. Mais elles existent et posent
guelgues questions quant a la qualité de la dé nition du kilogramme. Elles peuvent
s'expliquer par le fait que I'étalon, ainsi que ces copies, sont des artefacts matériels
et, par conséquent, peuvent étre sensibles a I'environnement, en l'occurrence capter
des atomes ou s'oxyder. Par ailleurs, toutes les unités, a lI'exception de la seconde et
du metre, sont reliées au kilogramme. Une dérive du kilogramme impacte donc toutes
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Figure 1.6 Photographie d'un étalon de résistance en GaAs/AlGaAs fondé sur
I'e et Hall quantique entier.

ces unités directement. En plus de ce probleme de dérive, il n‘existe qu'une seule
réalisation de la dé nition du kilogramme dans le monde rendant sa dissémination
di cile.

Figure 1.7 a) Le prototype international du kilogramme ainsi que ses copies. b)
Variation de la masse des copies par rapport a la masse du prototype international
en fonction du temps.

En vue de redé nir le kilogramme, les métrologues ont imaginé une expérience
comparant la puissance mécanigue d'une magsesoumise au champ gravitationnel
g, & une puissance électrique. La comparaison des puissances est réalisée par la mise
en +uvre de deux équilibres correspondant a deux phases de I'expérience. Lors de la
phase statique, le poids de la masse est équilibré par la force électromagnétique
générée par un courant = V=R circulant dans une bobine de longueur, placée
dans un champ magnétique radiaB. L'équilibre est représenté sur la gurdg 1]8.
L'équation exprimant I'équilibre de la balance s'écrit :

mg = BII (1.8)
Le probleme de cette équation est qu'il est di cile de connaitre trés précisément la
longueur|. B. Kibble a eu l'idée de mettre en +uvre une phase dynamique pour
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Figure 1.8 Principe de I'expérience de la balance du watt. A gauche, la phase
statique, ou la masse est comparée a la force électromagnétique générée par une
bobine. A droite, la phase dynamique, la balance est mise en mouvement.

remédier a ce probléme. Dans la phase dynamique, la bobine se déplace a la vitesse
v dans le champ magnétique radial. Une di érence de tension est alors créée

‘é—t = Blv. Cette nouvelle équation combinée a I'équati.8 permet de substituer
le facteur géométriqud de la bobine. L'équatior| 1.B se réécrit :

\
mgv= — 1.9
v= 5 (1.9)
En utilisant I'e et Hall quantique ainsi que I'e et Josephson pour étalonner la ré-
sistance et les tensions, le kilogramme est alors relié aux constarfgset K ;. En
remplagant dans I'équatior]f 1pR = Rc=2, V = nK; 'f; et = n,K;'f,, olin; et
n, sont les nombres de jonctions Josephsadn, et f, sont les fréquences Josephson,

il en résulte :
_ 2n1n2f1f2

mgv= ——— 1.10
Si les expressions théoriquas; = 2e=het Rx = h=¢ sont adoptées, alors la masse
m est directement reliée a la constante de Plandkvia la relation :
2ninof ;f
m= h22212 (1.11)
4gv

La balance de Kibble permet donc de mesurer la constante de Planck a partir de
I'étalon de masse.

La gure a) présente |'état de l'art des déterminations de la constante de
Planck d'apres les travaux du groupe CODATA [95]. Celles obtenues a partir de la
balance de Kibble sont écrites en violet. Une valeur dea été donnée en 2017 par

la balance de Kibble du LNE, en photographig 1.9 b), avec une incertitude relative
de5;7 10 8 [128].
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Figure 1.9 a) Déterminations de la constante de Planckh d'aprés les travaux
du groupe CODATA [95]. b) Photographie de la balance de Kibble du LNE. c)
Photographie d'une sphére de silicium.

Il est également possible de détermindr, et par conséquent la masse, a partir
du nombre d'AvogadroN, en utilisant la relation h = %, ou A, (e) est
la masse atomique relative de I'électronM, est la constante de masse molaire,
R; est la constante de Rydberg. La valeur d&l, a été déterminée a partir du
nombre d'atomes contenu dans une sphere de silicium, en photograghig 1.9 c), de
volume Vgphere €t de massemgpnere, Selon la relationN, = g’('jgzl’jg“:pfere .ol Mg est
la masse molaire du silicium etd,, est la distance inter-atomique mesurée par
di raction X. Cependant, la sphére de silicium est un artefact matériel, et bien
gu'il soit possible d'en fabriquer plusieurs, on peut imaginer que les problémes que
rencontre le prototype international du kilogramme étalon actuellement tels que des
dérives dans le temps liés a I'oxydation ou a l'adsorption d'atomes, pourraient se
répéter avec une sphere de silicium.

La gure a) montre qu'il y n'a pas d'écart signi catif entre les deux types
de mesure. En combinant toutes les mesures deéalisées, il est possible de donner
une valeur de la constante de Planck = 6;626070150 10 341 1 10 &) [95].

1.3 Le nouveau SI

La réalisation des unités électriques est donc limitée par l'incertitude sur la réa-
lisation de la dé nition de lI'ampére. Il n'est donc pas possible d'exploiter la re-
productibilité et I'universalité de I'e et Hall quantique et de I'e et Josephson, non
seulement pour I'ohm et le volt mais également pour le kilogramme. D'autres unités
sont également limitées par leur dé nition, par exemple le kelvin, qui se trouve limité
par la pureté de I'eau. Ces limitations peuvent étre levées avec une modi cation ma-
jeure du Sl. Une proposition d'un nouveau Sl a émergé avec I'ambition d'introduire
la physique quantique et la physique statistique, tout en ayant des dé nitions ne
dépendant plus de réalisations spéci ques.

Ce processus a déja été entamé par la redé nition du métre en 1983 quand la
vitesse de la lumiére dans le vide a été xée pour dé nir le métre. Plus généralement,
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il est possible de xer des constantes qui dé nissent les unités. Le futur SI comptera
toujours 7 unités de base, comme représenté sur la gudre 1.10/[93,94]. Chaque unité
sera dé nie a partir d'une constante comme c'est déja le cas pour le metre. Les
futures dé nitions des constantes et des unités sont présentées dans le tableab 1.2.

Unité Dé nition de la constante associée

meétre La vitesse de la lumiére dans le vide est égale a exac
tement 299 792 458 metres par seconde.

kilogramme | La constante de Planckh est égale a exactement 6,626
07015 10 ** joule seconde.

seconde | La fréquence de la transition hyper ne dans ['état fon-
damental de 'atome de césium 133 (133Cs) us est
€gale a exactemen919263177Mhertz

ampere | La charge élémentairee est égale a exactement
1;6021760634 10 *° coulomb

kelvin La constante de Boltzmannkg est égale a exactement
1;380649 10 23 joule par kelvin
mole La constante d'AvogadroN, est égale a exactement

6;02214076 10> par mole

candela | L'e cacité lumineuse K d'un rayonnement monochro-
matique de fréquencé40 102 Hz est égale a exacte
ment 683 lumens par watt

Table 1.2 Dé nitions des unités de base du Systeme International (SlI) a partir
du 20 mai 2019. Les valeurs des constantes sont établies a partir de I'ajustement
CODATA 2017 |95]

Ce changement de Sl est prévu pour le 20 mai 2019. Plusieurs constantes seront
donc xées comme la charge élémentaie la constante de Planckh, la constante
d'Avogadro et la constante de Boltzmann, dé nissant ainsi 'ampere, le kilogramme,
la mole et le kelvin.

De plus, les relationsRx = h=¢€ et K; = 2e=h seront adoptées et seront donc
sans incertitude. Les réalisations de I'ohm via I'e et Hall quantique et de la tension
via l'e et Josephson seront également sans incertitude, si ce n'est celles liées a leur
mise en +uvre. Il sera également possible de réaliser la future dé nition de I'ampere
a partir de la charge élémentaire via la loi d'Ohm, en l'appliquant aux étalons
guantiques de tension et de résistance.
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Figure 1.10 Représentation du nouveau Sl avec les unités et les constantes qui
leurs sont propres ainsi que les liens entre les unités.
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Chapitre 2
Le graphene

Le graphite est constitué de feuilles d'atomes de carbone empilées les unes sur
les autres. L'exfoliation de feuilles de carbone est aisée. Une image optique d'une
exfoliation est reportée sur la guref 2]l a). C'est par cette technique d'exfoliation
mécanique avec du "scotch", qu'une unique monocouche de carbone a été isolée
pour la premiere fois par Geim et Novoselov de l'université de Manchester en 2004
[101] ainsi que par P. Kim|[142]. L'étude des propriétés de transport électrique leur
valut le prix Nobel de physique en 2010. En e et ils ont reussi a montrer que les
porteurs de charge se comportent comme des particules sans masse et circulent a
une vitesse limite trés élevé: = ¢ = 10% m.s 1. Par analogie on peut considérer
gue se sont des quasi-particules relativistes [100]. Ces feuilles de carbone ont une
épaisseur monoatomique et sont appelées feuilles de graphéne. Le carbone, lorsqu'il
est organisé de maniére a ne former qu'un plan bidimensionnel, s'arrange en un
réseau hexagonal de sorte a ce que chaque atome soit lié a trois autres atomes,
comme imagé sur la gur¢ 2[1 b). Le carbone a 6 électrons de valence, qui remplissent
les orbitales atomiques de la maniére suivantels?, 2s?, 2p?. Dans le graphéne, les
fonctions d'ondes2s et 2p sont hybridées de sorte a avoir 3 étatsp? dans le plan,
orientés 4120 les uns des autres et 2 étatg, hors du plan, représentées gurg 2.1

C).

Figure 2.1 a)lmage optique de mono-couches de graphene ainsi que de bi-couches.
b) Image STM montrant la forme du réseau hexagonale. ¢) Hybridation des orbitales
du carbone dans le graphene.
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2.1 La structure cristallographique du graphene

La présentation du graphene et de ses propriétés s'appuie sur les cours de J.
Cayssol donnés lors de I'école d'été de physique mésoscopique, ainsi que sur un
article de revue de M. O. Goerbig [45].

Le graphéne est un cristal bidimensionnel constitué d'atomes de carbone formant
un réseau hexagonal qui n'est pas un réseau de Bravais car les sites atomiques voisins
ne sont pas équivalents. Il y a deux atomes A et B distincts par maille. Sur la gure
a), les atomes vides A constituent un premier sous-réseau, tandis que les atomes
pleins B en représentent un autre. Ces deux sous-réseaux de Bravais sont tous deux
triangulaires et les atomes formant ces triangles sont reliés par les vecteayst a,
avec :

p_
P~ 3 p_
a, = 3aey et a = Ta ext+ 3g (2.1)

oua' 0;142nm est la distance inter-atomique. La distance séparant deux atomes
plus proches voisins des deux sous-réseaux est donnée par les trois vectdirg;
et 3ou

a P— —
1= > 3ex + €y 5 = 3ex + e 1= aey (2.2)

N D

Le réseau réciproque est également triangulaire et dé ni par les vecteurs

2 ey _ 4
b, = pa ey p—g et b, = 3aey (2.3)

La premiere zone de Brillouin, visible sur la gurg 2]2 b), est hexagonale avec deux
points non-équivalents, les points de Dirak et K situés a deux sommets opposés
de I'hexagone et donnés par :

4 4
K=_—p—e et K= —p—e 2.4
3 3a 3 3a (2.4)

2.2 Les liaisons fortes

Le modéle de liaisons fortes permet de calculer le spectre en énergie considérant
les deux atomes A et B par maille élémentaire. On peut écrire I'hamiltonien qui en
résulte :

X X
Iq = t a)Flzib?ﬁej + %ﬁejaRi (25)
i2A j=1

t 2;7eV I'énergie de saut entre deux plus proches voisins

a(Ry) 'opérateur d'annihilation (création) qui supprime (créé) une particule a
la position R; du sous-réseau A

bgi)+ . I'opérateur d'annihilation (création) qui supprime (cré€) une particule

a la position R + g du sous-réseau B
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Figure 2.2 a) Réseau de Bravais triangulaire du graphene. Chacun des sous-
réseaux est dé ni par les atomes A (ou B). Les vecteursl; 2; et 3 connectent

les plus proches atomes de carbone. La distance entre les plus proches voisins est
a=0;142nm. b) Réseau réciproque (RR) avec la premiere zone de Brillouin (1ZB).

En introduisant les opérateurs d'échelle
X X
aR, = exp( ik Rj)ax et Bri+e = exp( ik (Ri+ ¢g))h (2.6)
k k

on peut réécrire I'namiltonien :

X
B=" aH H f{ (2.7)
k
avec
X
He= o o) o0 Nkt exp( ik e) (28)

k

On peut remarquer que la matrice est anti-diagonale du fait que le plus proche
voisin de A est B et inversement. En utilisant les matrices de Pauli, on peut réécrire

I'namiltonien :
X
He=  t (cos(k ) *+ sin(k g) ) (2.9)

j
ou les matrices de Pauli sont dé nies comme :
x _ 0 1 , y 0O i . 1 0

10 = i o0 et =0 1 (2.10)
La diagonalisation deHy donne les valeurs propres qui sont :
v ! !
ﬁ X T2 X P2
k=t cos(k ) + sin (k ¢g) (2.11)

i i
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ou = estlindice de bande. La solution positive correspond a la branche des
électrons (la bande de conduction), tandis que la solution négative correspond a celle
des trous (la bande de valence). Les bandes de conduction et de valence se touchent
aux six sommets de la premiére zone de Brillouin, c'est a dire aux points de Dirac
(voir gure £.3]a)). Le graphéne est donc un semi-conducteur sans gap. Autour de
des points de Dirac, la relation de dispersion est linéaire, le spectre d'énergie est
donc conique. Pour du graphéne non dopé, le niveau de Fermi repose au niveau des
points de Dirac, comme il est possible de voir sur la gure 2.3 b).

Figure 2.3 a) Structure de bande d'une mono-couche de graphéne. b) Céne de
Dirac selon di érents niveaux de dopage : intrinséque, dopé en électrons, dopé en
trous. Figure adaptée de [135].

2.3 La limite continue

Dans le but de décrire les excitations de basses énergies, on va se contenter de
regarder les énergies proches des points de Dirac. Cela correspond a des excitations
électroniques petites devant la largeur de bande t. Il existe deux hamiltoniens
correspondant aux deux vallées K et K K. En décomposant le vecteur d'ondé
autour de K ou deK%selonk = K + g etjgj 1=a on peut réécrire I'élément
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h(k) de la matrice de I'hamiltonien :

X X
h(k)= t exp( ik g) t exp( I( K) e) iqeg)

k ]
it exp(i( K) &)(q &)+ O(a%)
j

3 .
= Eta( Ox iqy)+ O(az)

ou = estlindice de vallée. Ce qui donne un hamiltonien e ectif a deux dimen-
sions dans I'espace des sous réseaux A et B :
. 3 A
Heti = 5t O G Oy g (2.12)
q

a 2 Ox + idy 0

En inversant le role des sous-réseaux, c'est a dire en échangeant les composantes du
spineur pour la valléeK © I'namiltonien e ectif déterminant I'évolution du spinneur
a 4 composantes peut étre écrit :

+

o >0 me ma >
+
>0 B

I
@ ©

Hgff; = ~Vg 4 q : (213)

0 (2.14)
Les matrices de Pauli représentent le pseudo-spin de sous-réseau tandis duie
pseudo-spin de vallée.
En introduisant la vitesse de Fermi :
3jtj
Ve = %‘ 1 1 ms? (2.15)

On obtient I'énergie de dispersion en diagonalisant I'hamiltonien :

3. o
a = étanJ= ~VEjqj (2.16)

On peut remarquer que la relation de dispersion est continue et varie linéairement
pour les faibles énergies, positives comme négatives. Il est possible de passer conti-
nument des électrons aux trous en modi ant I'énergie de Fermi. De plus, la masse
des électrons n'intervient pas. lls se comportent comme des particules sans masse se
propageant a une vitesse limita/: . Cette vitesse trés élevée ( 1=300de la vitesse
de la lumiére) par rapport aux semi-conducteurs classique3 ( 1 m.s 1), est trés
attractive pour fabriquer des capteurs ou des transistors avec un temps de réaction
tres court.

Dans le cas ou les vallées sont découplées, on peut ne considérer que I'hnamiltonien
a deux composantes :

Hgff; = ~Vg (qx X 4 qy Y): ~VEe(Q: (217)
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ol le vecteur propre est :

1 1
@ = p_é e i (@ (2.18)
avec :
q = arctan % (2.19)

Dans la vallée K, les électrons ont une quasi-impulsigntelle que p=p= +1

alors que l'impulsion des trous obéit a p=p= 1. A l'inverse, dans la vallée K',
p=p= 1 pour les électrons et p=p=+1 pour les trous. On dé nit 'opérateur

de chiralité 4 comme étant la projection du spin de sous réseau sur la direction de
propagation tel que = T— Ces valeurs propres sont = et sont liées a l'indice
de bande ainsi qu'a I'ing]ice de vallée a travers la relation = . On observe
donc que la chiralité est opposée entre les deux vallées.

La chiralité est un nombre quantique conservé pour des processus de di usion
élastiques induits par des potentiels non abrupts. Dans ce casgst constant et la
di usion inter-vallée est supprimée donc est constant. La relation =  implique
que la chiralité soit aussi constante. La conséquence est que, dans le graphene, il
y a absence de rétro-di usion a incidence normale : pour un potentiel d'impureté

V(r) diusantun état jou; ; i versun étatjcp; ; i, la probabilité de rétro-di usion
dans l'approximation de Born est donnée pav (¢ 1)j’cod ()  (cn)=2P. Cette
probabilité est nulle pour (@) (o) = .La probabilité de rétro-di usion est nulle

pour une incidence normale, c'est le paradoxe de Klein. Le paradoxe de Klein a été
observé expérimentalement en 2006 dans le graphéne [86]. A l'inverse, dans le cas
non relativiste, la probabilité de saut tunnel décroit exponentiellement.

2.4 La densité d'états

Considérons uniquement la bande d'énergie positive, qui contientétats élec-
troniques par unité de surface. En utilisant le fait que la distribution des niveaux
d'énergie est quasiment continue on peut écrire :

z z
X ke F
4 4 @4 (2.20)

ou le facteur4 provient du produit des dégénérescences de spin et de vallée qui valent
chacun 2. En utilisant la relation linéaire de dispersiof 2.16 on obtient la densité
d'états par unité d'énergie (E) = %”:
@n_ 4 @q
()= 5= 5 E) ==
@ 2 @E

On peut en déduire la densité d'électrons en fonction de I'énergie de remplissage

2 ]
22

(2.21)

2

n(e)= ~+v§ (2.22)
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Au niveau de Fermi, la densité de porteurs de charge donnée par= n( ) meéne
a:

e = e A= ek (2.23)

On obtient donc quekg = P Nn. Il est possible de modi er I'énergie de Fermi en
modi ant la densité des porteurs, ce qui peut étre fait au moyen d'une grille en
ajustant la tension de la grille fis / V). Il est possible de passer continument d'une
conduction dominée par des électrons ou par des trous et inversement en passant par
le point de neutralité de charge ang = 0. La gure a) montre I'évolution de la
conductivité en fonction de la tension de grille dans une mono-couche de graphéene
déposée sur un substrat de SgI5i, a 10 K. La conductivité augmente linéairement
avec la valeur absolue de la tension de gril pour les deux polarités de tension :

| ng, ce qui implique que la mobilité des porteurs de charge est constante avec
la densité [100]. Pour une tension de grille négative, les trous sont responsables de
la conductivite, tandis que pourVy > 0, ce sont les électrons. On peut voir que la
conduction n'est pas nulle lorsqu&/y = 0, cela peut s'expliquer par I'absence de gap
d'énergie dans le graphéne et les impuretés chargées a proximité du graphene [119].
Ces impuretés chargées menent a des uctuations de la densité électronique qui sont
visibles au point de neutralit¢ de charge. En moyenne la densité électronique est
nulle mais au niveau microscopique, des aques d'électrons et de trous gardent une
densité nie. Ces aques, visibles sur la guré 2J4 b) peuvent avoir des densités de
quelquel0® cm 2 dans du graphéne exfolié déposé sur un substrat de S8 [87].

Figure 2.4 a) Conductivité du graphene en fonction de la tension de grille ap-
pliquée. Image extraite de|[100]. b) Flaques d'électrons et de trous observées par
balayage avec un transistor a e et tunnel mono-€électronique dans du graphene dé-
posé sur un substrat de SigSi. Image extraite de [87]
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Chapitre 3

L'e et Hall quantique

Cette description théorique de I'e et Hall quantique s'appuie sur des articles de
M.O. Goerbig [45], B. Doucot et P. Pasquier [28].

3.1 Du transport classique au transport quantique

3.1.1 Longueurs caractéristiques du transport

Les propriétés de transport électronique sont fortement reliées a un certain
nombre de longueurs qui caractérisent la dimensionnalité du conducteur et les pro-
cessus de di usion des électrons.

La longueur d'onde de Fermi r =2 =k ¢ représente l'extension spatiale

du paquet d'onde électronique. Elle permet de dé nir la dimensionnalité d'un
conducteur. Dans le cas d'un conducteur bi-dimensionnel, une des trois di-
mensions spatiales est plus petite que-. La longueur d'onde de Fermi est
reliée a la densité. La longueur de Fermi peut atteindre quelques dizaines de
nanométres dans les semi-conducteurs grace a leur faible densité électronique.
La longueur de cohérence de phase | estlalongueur sur laquelle I'évolu-

tion de la phase de la fonction d'onde reste déterministe. En régime balistique,

| =vg ,o0u0 est Ieﬁemps de relaxation de la phase. Tandis qu'en régime
diusif | devientl = D ouD estle coe cient de di usion. La longueur

de cohérence de phase peut atteindre quelques micrométres dans des conduc-
teurs de grande pureté et a une tempeérature trés basse< 1 K. Dans le cas
général on peut écrire que le temps de relaxation évolue comrhe= 1+ -,

n

Le libre parcours moyen élastique | = Vg ¢ est la distance parcourue par

un électron situé au niveau de Fermi, entre deux chocs élastiques. Les chocs
elastiques ont la propriété de conserver I'énergie et la cohérence de phase
des porteurs de charge. Lorsque est supérieur a la largeur de I'échantillon
(le>W) alors le régime est balistique : les chocs élastiques se font sur les
bords de I'échantillon. A l'inverse si, < W , le régime est di usif, les électrons

di usent sur des défauts pendant leurs trajets. Les chocs ont lieu lorsqu'un
électron rencontre une impureté chargée dans le réseau qui peut étre une
substitution d'un atome dans le réseau cristallin, une dislocation ou bien les
bords de I'échantillon. A basse température, le libre parcours moyen dans des
hétérostructures de hautes mobilités électroniques est de l'ordre 2@ m.
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Le libre parcours moyen inélastique lin = Vg in est la longueur entre
deux collisions inélastiques successives. Lors de ces collisions, il y a un échange
d'énergie entre I'électron et le centre di useur. Ces interactions sont respon-
sables de la thermalisation des électrons et détruisent la cohérence de phase.
Les di useurs peuvent étre des électrons, des phonons, des impuretés magné-
tiques,... Plus la température est faible, plus le nombre de modes des phonons
est faible et la probabilité de collision électron-phonon I'est également. Ainsi,

a tres basse température, ce sont les collisions électron-électron qui sont do-
minantes. p___

La longueur magnétique Iz = ~=eB représente l'extension spatiale de

la fonction d'onde dans le COI‘]CHJCtﬂJI’ en régime d'e et Hall quantique.

La longueur thermique |+ = =2 = vg 1 caractérise I'étalement spatial
ke T

de la particule en fonction de I'énergie du systeme.

Figure 3.1 a) Régime balistique. b) Régime di usif avec de la di usion élastique
et inélastique.

3.1.2 Le modeéele de Drude

En 1900, Paul Drude propose une adaptation de la théorie cinétique des gaz aux
électrons dans un métal. Il considére que les électrons dans un métal sont similaires a
des particules ponctuelles con nées dans un volume délimité par le volume du métal.
Ces électrons en grand nombre constituent I'équivalent d'un gaz. Drude propose
deux hypothéses qui sont a la base de ce modéle. La premiére est que les électrons
n'interagissent pas entre deux chocs consécutifs. La seconde concerne les chocs, ils
sont instantanés et assurent une redistribution aléatoire et isotrope de la vitesse des
électrons. On fait I'hypothése gu'en I'absence de champ électrigbe la distribution
de vitesse des électrons est aléatoirement distribué&i = 0. En présence d'un
champ électrique, la vitesse moyenne des électrons devient non nulle et est égale a
hwvi =( e=m) E ou estletemps moyen entre deux chocs consécutifsesest
la charge élémentairde > 0). La vitesse de dérive vaut :

e
Varift = EE: E (3.1)
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ou on a dé ni la mobilité électronique = e =m. La mobilité est un critére relié au
taux de désordre dans I'échantillon. Plus la mobilité est élevée plus le désordre est
faible. Dans des hétérostructures de type GaAs/AlGaAs, la mobilité peut atteindre
jusqu'a36 1CPcm?V s ! [132]. Pour le graphéne ayant les meilleurs mobilités, la
mobilité peut monter jusqu'alC® cm?V 's ! [4]. A partir de I'équation [3.1, on peut
réécrire I'équation de la densité de courant= nehvi :

ne?
m

j= E= E (3.2)
ou n est la densité électronique par unité de volume et = ne? =m est la conduc-
tivité de Drude.

3.1.3 La théorie du transport semi-classique de fermions

En présence d'une di érence de potentiel chimique aux bornes d'un conducteur,
les électrons se mettent en mouvement. Il apparait un courant de di usion propor-
tionnel au gradient de concentratiorr n selon :

jpirg = eDr n (3.3)

ou D est le coe cient de di usion et r n peut étre vu comme la compressibilité du
gaz d'électrons. Comme les électrons sont des fermions, ils obéissent a la distribution
de Fermi-Dirac :

1

Par conséquent, les états libres pouvant conduire le courant sont dans une bande
d'énergie de largeurkg T centrée autour du niveau de Fermig. Si on se place a
I'équilibre thermodynamique, le potentiel chimique donné par = ¢ eV, ouV

est le potentiel électrique appliqué, est uniforme dans le conducteur. A I'équilibre
r =0, ce quidonne:

1
n
eE+@rn\,:0, E= eg rn (3.5)
@n @r
ou %—S = ( g) est la densité d'états électroniques par unité d'énergie au niveau

de Fermi. De plus, a I'équilibre thermodynamique, le courant net est nul, ce qui
implique :

E+eDrn=0 (3.6)
et en utilisant I'équation [3.5 on obtient I'équation de di usion d'Einstein :
=€&D () (3.7)

La conductivité est une grandeur locale permettant de faire une description micro-
scopique. La densité de courant est directement reliée au champ électrique a travers
la loi d'Ohm locale,j = E. Les mesures de transport permettent de mesurer la
conductanceG = I=V égal au rapport entre le courant traversant |I'échantillon et
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la chute de tensionV a ses bornes. Dans un conducteur homogéne bi-dimensionnel
classique, la conductance est reliée a la conductivité par la relation :

wW

G= N (3.8)
ou W est la largeur de I'échantillon tandis que. est sa longueur. Dans le cas clas-
sique, cette relation reste vraie quelle que soit la taille. On peut cependant se poser
la question de la réalité de cette équation lorsque les tailles géométriques de I'échan-
tillon deviennent trés faibles. Lorsque les dimensions du conducteur sont du méme
ordre de grandeur que la longueur de cohérence de phaseun traitement quan-
tigue du probleme est nécessaire pour pouvoir reproduire délement les observations
expérimentales.

3.2 Le transport quantique cohérent

3.2.1 Le formalisme de Landauer-Buttiker

Le formalisme de Landauer-Buttiker permet de décrire les propriétés de transport
d'un conducteur de longueut, ou la longueur de cohérence de phase est plus grande,
ou égale, a la longueur du systémke > L. Il permet notamment de décrire ses
propriétés de conductance, a partir des di érences de potentiels chimiques entre
ses terminaux. Nous allons nous intéresser au cas d'un canal quasi-unidimensionnel
dans la suite, mais il est possible de généraliser cette approche pour le cas d'une
conduction apportée par de multiples canaux.

Figure 3.2 a) Représentation schématique d'un conducteur unidimensionnel
mono-mode, connecté a deux réservoirs. La di érence de potentiel électrochimique
est imposée par la di érence de potentieeV = ». b) Dans le formalisme
de Landauer-Biittiker, le conducteur est représenté par deux potentiels électrochi-
miques, séparés par une barriére de potentiel avec des coe cients de transmission
et de ré exion caractéristiques du conducteur.

A l'échelle mésoscopique, les dimensions des Is conducteurs sont telles qu'ils
se comportent comme des guides d'ondes électroniques. Les conditions d'annulation
aux limites de la fonction d'onde imposent que le vecteur d'onde transverse soit
qguanti €, dé nissant ainsi, des modes unidimensionnels de propagation pour des
électrons. Si on considéere un cas mono-mode simple, représenté §ure 3.2 a), composé
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de deux réservoirs d'électrons (les contacts) reliés par un | de longueu | | les
électrons sont cohérents a l'intérieur du | et incohérents dans les réservoirs. Cela
revient a dire qu'il n'y a que des collisions élastiques dans le | tandis que les chocs
inélastiques se font dans les réservoirs et servent a thermaliser les électrons. Pour
imposer le passage des électrons dans le conducteur, une di érence de potentiel
électrochimique entre les deux réservoirs est appliquée. La di érence d'énergie entre
les deux potentiels chimiques vaueV = . Le comportement microscopique

du transport peut étre schématisé par une barriere de potentiel de transmissibret
deréexionR telqueR =1 T, gure b). Les électrons participants au courant
sont au nombre deeV: ig( ), l'indice G représente le réservoir de gauche dont le
potentiel a été augmenté, avecic = 1= ~Vv¢ la densité d'état a une dimension.
Comme les électrons ont une probabilité T d'étre transmis, on peut écrire le courant
électrique :

eV:i( F)ev( g)T (3.9)
ééqv (3.10)

On trouve la formule de Landauer [13] pour un conducteur unidimensionnel pour
des fermions dégénérés de spin :

G= 2§T (3.11)

ou me facteur 2 représente la dégénérescence de spin.

La conductance est quanti ée en unité de quantum du conductancg=h
(25812807 ) ! qui ne dépend que de constantes fondamentales: 6 ;6260700
10 3kg? s ' et e = 1;6021766 10 °C. Un moyen d'expliquer le quantum de
conductance est de se représenter le courant comme |'émission de paquets d'onde.
Le principe de Pauli interdit d'avoir deux fermions de méme spin au méme endroit.
Le temps qui sépare le centre de deux paquets d'ondes successifs est donné par le
principe d'incertitude : t = L = elv ou eV représente la bande d'énergie des
électrons. Comme le courant correspond a la quantité de charge transmise par unité
de temps, on a dond¢ = % etG = \'7 En combinant les deux équations, on retrouve

la conductanceG = eh—2 Si maintenant on considere un conducteur multimodal, on
peut généraliser la formule de Landaueur [14] :

X
ng% T, (3.12)

=1

ou g est le nombre de dégénérescence (spin, vallée,.. hetst le nombre de modes
ayant chacun une transmissio,,. On peut remarquer que méme si tous les modes
sont parfaitement transmis T, = 1, la conductance vautG = Nge’=h. C'est a
dire que la conductance dite "2 terminaux" est un multiple de2e?’=h et est donc
nie, malgré l'absence de dissipation dans le conducteur. La dissipation a donc lieu
dans les contacts. Pour s'a ranchir de cette résistance quantique, il faut utiliser une
con guration quatre terminaux.
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3.2.2 La mesure de conductance a quatre terminaux

La théorie de Landauer Blittiker peut se généraliser pour un conducteur a quatre
terminaux, tel que représenté sur la guré 3]3. Deux terminaux 1 et 2 permettent
d'injecter le courant, tandis que deux autres terminaux 3 et 4 servent a mesurer la
di érence de potentiel. Dans le cas ou la transmission de chaque mode est identique

T, = T, on démontre [14] que la conductance quatre terminau®;.,.3.4 = \,'31—54
s'écrit :
el eN 1 2 eN T
Giona = = - = - 3.13
1,2,3;4 Z , g h , g h1 T ( )
ou N est le nombre total de modes de propagation. Ainsi la résistance vaut donc :
h 1 T
Ripag = ——— 3.14
1;2;3;4 geZN T ( )

Figure 3.3 Dispositif 4 terminaux. Le courant est injecté par les contacts 1 et 2
tandis que la tension est mesurée entre 3 et 4.

On peut remarguer que si la transmissioll = 1, la résistance quatre terminaux
est nulle Ry.».3.4 = 0 tandis qu'en deux terminauxR;, = h=(g€?).

3.3 Particule chargée dans un champ magnétique

L'e et Hall classique a été découvert en 1879 par Edwin Hall [49]. La découverte
de cet e et, bien avant la découverte de I'électron, a permis de mettre en évidence
que la circulation du courant électrique dans les conducteurs était généralement due
a un mouvement de charges négatives. A contrario, il a aussi permis de mettre en
évidence que dans certains matériaux le courant était di a des "trous", de charge
positive, plutét qu'a des électrons. L'e et Hall est maintenant utilisé dans l'indus-
trie dans de nombreux détecteurs de di érents types, par exemple des capteurs de
positionnement, ou bien des mesures de courant.

Dans le cas d'un conducteur bidimensionnel, lorsqu'un électron se déplace en
présence d'un champ magnétique perpendiculaire a sa trajectoire, il est soumis a la
force de Lorentz et son équation de mouvement s'écrit :

mr= e "B (3.15)
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La résolution de ces équations donne :
x=X rsin(lt+ ) et y=Y+rcog! t+ ) (3.16)

Sur la gure 3.4 a), I'électron décrit une orbite cyclotron de rayom & la pulsation

Figure 3.4 a) Mouvement cyclotron d'un électron placé dans un champ ma-
gnétique B. La trajectoire de I'électron suit un rayon cyclotronr a la pulsation

I . = eB=m. b) Lorsqu'on rajoute un champ électriqueE le mouvement cyclotron,
acquiert un mouvement de dérive a la vitesse,.

le= %. Si on rajoute un champ électriquee, gure b), I'électron acquiert une
vitesse de dériverq et I'équation de mouvement devient :

mf= eE+r1r"B) (3.17)
et la vitesse de dérive vaut :
E~B
Vg = 52 (3.18)

Si on prend en compte les phénoménes de di usion, en considérant un terme de
relaxation, I'équation de mouvemenf 3.17 devient :

m
mr= eE+r"B) —r_ (3.19)
La densité de couranj = ner_est liee au champ électriqu& par le biais du tenseur
de résistivite :
S (3.20)
Ey ooy
ou la résistivité longitudinale 4 est donnée par :

m
XX = nse2 (321)

29



et la résistivité transverse ,y,, ou de Hall , est donnée par :

B
= — 3.22
Y nge (3.22)
Les tenseurs de résistivité et de conductance sont reliés par :
— XX _ Xy
= S el = = (3.23)
)%x + >%y >%X + >%y

Lorsque le courant circule selon la directiox, da fait du champ magnétique per-
pendiculaire, les charges vont s'accumuler d'un c6té ou de l'autre du conducteur
selon le signe de leur charge. Cela engendre une di érence de potentiel non nulle,
entre les bords paralléeles (&) du conducteur : c'est la tension de HalVy. SiW est

la largeur du conducteur, la résistance transverse se calcule grace a la loi d'Ohm :
Ry = VWu=l = WE,=Wjx = E,=jx = 4. A 2 dimensions, la résistance et la ré-
sistivité sont égales sW = L. De plus, la résistance transverse a la méme valeur
guelle que soit la taille du conducteur, c'est un invariant d'échelle. Par ailleurs, on

a directement acces a la densité de porteurs a partir de la résistance de Hall qui
évolue linéairement ave®, selon :

Ry = — (3.24)

C'est I'e et Hall classique.

3.4 L'e et Hall quantique entier

En 1980, Klaus von Klitzing et al. étudient un dispositif Si-MOSFET qui forme
un gaz d'électrons bidimensionnel. Ils mesurent les résistances longitudinales et
transverses a la propagation du courant lorsque ce dispositif est placé a la tem-
pérature de I'hélium liquide et sous fort champ magnétique, visible sur la gufe 3.5
a). Contrairement a la description classique, ou la résistance de HRl|;, est sensée
varier linéairement avec le champ magnétique, les auteurs observent au contraire,
que la résistance forme des plateaux quanti és a des valeurs spéci ques qui sont des
fractions du quantum de résistancén=€. Au valeurs deB pour lesquellesRy est
qguanti ée, la résistance longitudinaleR,, chute a zéro|[75]. Depuis la découverte
de I'e et Hall quantique, la physique de ce phénomeéne a été étudiée dans di érents
matériaux tels que les hétérostructures GaAs/AlGaAs, dont certains résultats ma-
jeurs pour la métrologie seront rappelés plus tard, ou bien encore dans le graphéne.
La gure b) montre I'observation de I'e et Hall quantique avec une monocouche
de graphene [101]. Il est intéressant de noter que la hiérarchie des plateaux de Hall
observables avec ce matériau est di érente de celle observée sur la gurg 3.5 a).
Cette di érence sera également expliquée plus tard dans ce chapitre.

3.4.1 Les niveaux de Landau
Dans un semi-conducteur classique

L'hamiltonien d'un électron sous champ magnétique s'écrit :

2

= 5 (3.25)
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Figure 3.5 a) Premiere observation de 'EHQ dans un dispositif de Si-MOSFET.
Image extraite de |[75] b) Premiére observation de 'EHQ dans un dispositif & base
de graphéne. Image adaptée de [101].

ou " est I'opérateur d'impulsion dynamique :
=p+eA (3.26)

ou A est le potentiel vecteur tel queB = r A.

Nous avons vu que la trajectoire classique d'un électron dans un champ ma-
gnétique peut se décomposer, d'une maniére générale, comme étant la somme d'un
mouvement de dérive, ainsi que d'un mouvement de rotation par rapport au centre
du mouvement de dérive. Considérons le centre de guidag€ := C, + iCy. En
utilisant les coordonnées complexes= x + iy, I'équation du mouvement s'écrit :

[
On rappelle les relations de commutation pour les opérateufs et € :
h i . 2
I~ i~
"oy o= [C;Cl= — [ x;C,]=0 (3.28)

12 12

B B

N pP——0 " ; : .
oulg = ~=eB est la longueur magnétique. Elle représente l'extension spatiale
typique de la fonction d'onde dans I'échantillon en régime d'e et Hall quantique. Si

on écrit I'hnamiltonien avec les opérateurs d'échelle :
r

1 1
= i Y = i
az (i) et @@= (i) (3.29)
r _B r_B
b= ‘;—~(cx+icy) et b= 2—~(CX ic,) (3.30)

Les opérateurs d'échelle véri ent les relations de commutatiof; @] = [b; B] = 1,
a’a= n et ’b= m. L'hamiltonien est donc celui d'un oscillateur harmonique :

1
H=~_. a&a+ 5 (3.31)
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Les valeurs propres de I'énergie correspondant a cet hamiltonien est :
=~ n+ = (3.32)

L'énergie est quanti ée en niveaux de Landau, indexé par I'entiar, positif ou nul,
qui est une valeur propre deeYa. Dans le cas de fermions de type Schrédinger que
I'on trouve dans le GaAs/AlGaAs, on a! ; = eB=m. Le gap en énergie-! . évolue
donc de maniere linéaire avec le champ magnétiqBe

Figure 3.6 Densité d'états sous fort champ magnétigue dans un gaz d'électron
bidimensionnel, sans désordre a gauche, avec a droite. Le niveau de Fermi est repré-
senté en pointillé. Les états en dessous du niveau de Fermi sont occupé, tandis que
les états vacants sont au dessus. Les états localisés sont représentés par les cercles
et les états délocalisés par les oscillations au centre des niveaux de Landau.

Le fait que H et C commutent impliqgue une trés grande dégénérescence des
niveaux de Landau. Les états propres associés a chaque niveau de Landau peuvent
étre notésjn; mi, ou m est valeur propre deb’b. Il est possible de construire les
di érents états dégénérés de proche en proche grace aux opérateurs d'échelles a
partir de I'état nul :

n m

ay
n'm!

La forme des fonctions d'onde dans l'espace réel dépend du choix de jauge pour le
potentiel vecteur. Par exemple, pour la jauge symétrique, la fonction d'onde associée
au niveau de Landauwn est la fonction ,(r) :

1 m r2

hrioomi = L (r)= p exp a7
B

r
R 3.34
T 2122 m)l 2l (3:34)

avecr = X+ iy.
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Dans le graphéne

Dans le cas du graphéne, ou il y a une dégénérescence de vallée ainsi que des
électrons de type de Dirac, I'hnamiltonien prend la forme :
p_
H= i, o T L ao (3.39)
L . P R
est l'indice de vallée et vaut = . Le termevg 2=lg = ! °peut étre vu comme
la fréquence cyclotron relativiste. On cherche a résoudre la solution de I'équation
H = , ,.Les états propres, solutions de I'équation, sont des spineurs de type :
_ Un
Ty (3.36)
ou u, et v, représentent les sous-réseaux A et B du graphéne. Ce qui méne aux
équations :

~ %y, = u, et ~%Qu,= v, (3.37)
et en les combinant :

a’av, = Tno A (3.38)
Vv est un état propre dea’a = n de valeur propre - ?. En sachant quea’a = n,
on déduit que :

2=n~19%g¢ ., = #p 2n avec = 1 (3.39)
B

Il est important de noter que I'énergieE / pﬁ, ne varie pas linéairement
avec le champ magnétique contrairement au cas du GaAs/AlGaAs. L'évolution des
premiers niveaux de Landau est représentée sur la gufe [3.7. Contrairement aux
semi-conducteurs classiques, les niveaux ne sont pas équidistants et I'écart entre eux
diminue lorsque l'indice des Biveaux augmente. Grace aux équatigns 8.38 et]3.37 et
en utilisant le fait queajni = " njn 1i pourn > 0, on trouve le second composant
du spineur  :

up,/ avy, = ajni = jn 1i (3.40)

Pour n > 0, le spineur s'écrit :

1 jn 1
Pour n =0, on obtient :
1 0
0— p_i jn = 0i (342)

Dans le casn = 0, seulement une composante du vecteur est non nulle. Cette
composante correspond au sous-résdaipour la valléeK ( =+) et au sous-réseau
A pour la valléeK°®( = ). Pour ce niveau de Landau particulier, il y a une
correspondance entre vallée et sous-réseau.
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Figure 3.7 Niveaux de Landau d'énergies positives et négatives dans une mono-
couche de graphene en fonction du champ magnétique.

3.4.2 Le facteur de remplissage

CommeC, et C, ne commutent pas([Cy; C,] = il3), on peut écrire la relation
d'incertitude suivante C, C, / 213. Cette aire, représentant I'espace minimal
d'une action dans l'espace des phases, indique qu'un état occupe une aire typique
correspondant a celle d'un quantum de ux. Pour étre plus précis, il faut compter
le nombre d'états disponibles dans un échantillon de surfage

A
Ng = 5 = Ng A (343)
21 &
ce qui permet de dé nir la densité de ux magnétiqueng
1 B
Ng= —5 = — = — (3.44)

o est le quantum de ux magnétique. Pour un niveau de Landau donné, il y iag
valeurs permises pour le vecteur d'onde. La relation entre la densité électronique
et la densité de ux ng, porte le nom de facteur de remplissage, dé ni comme
étant le rapport entre le nombre d'électrondNg et le nombre d'états disponibles par
niveau de LandauNg :

_ Ne| _ ns _ hns

Ng Ng eB

(3.45)

Pour un facteur de remplissage entier, il y a un nombre entier d'électrons pag. Le
facteur de remplissage joue un role important dans la physique de I'e et Hall quan-
tique, il est similaire a une énergie de Fermi e ective dans le systeme. Il est possible
de modier la valeur du facteur de remplissage par deux moyens non équivalents,
soit en modi ant la densité de porteurs, soit en modi ant la valeur du champ ma-
gnétiqgue. Modi er la densité de porteurs modi e la mobilité, et plus généralement
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les propriétés de transport, tandis que modi er le champ magnétique changera la
valeur de la longueur magnétiqués qui modi era I'espacement entre les niveaux de
Landau.

La gure B.6 & gauche, présente le cas d'un conducteur sans défaut. On peut voir
gu'il n'y a pas d'état disponible entre les niveaux de Landau. Lorsque augmente,
le niveau de Fermi passe brutalement au niveau de Landau supérieur en énergie.
Les plateaux de Hall ne peuvent donc pas exister et la résistance de Hw&lE n'est
obtenue que pour des valeurs de entieres.

3.4.3 L'impact du désordre

Dans un échantillon parfait, sans défaut ni désordre, la densité d'états est nulle
lorsque prend une valeur exactement entiere. Les échantillons réels, comme ceux
utilisés en métrologie contiennent des di useurs. Le désordre a comme conséquence
d'ajouter des potentiels qui brisent la symétrie par translation. Ces potentiels de
désordre lévent la dégénérescence de chaque niveau de Landau et créent des états
accessibles a des énergies entre les niveaux de Landau. L'énergie de Fermi peut donc
passer continument d'un niveau de Landau a un autre. Comme décrit sur la gure
[3.6 a droite, il est possible de di érencier deux types d'états en présence de désordre :
les états localisés, présents entre les niveaux de Landau et les états délocalisés situés
prés du centre des niveaux de Landau. Les états localisés sont symbolisés par des
cercles sur la gure[3.p a droite. D'un point de vue microscopique, le potentiel
vu par les électrons est constitué de sommets et de creux causeés par les défauts.
Les equipotentielles forment des boucles fermées autours de sommets ou de creux,
tandis que les états délocalisés suivent des équipotentielles ouvertes dans les vallées
modelées par le désordre présent dans I'échantillon.

On considére qu'un potentieV (r) variant faiblement sur une longueur de l'ordre
de IB .

jlsr (V(r))j ~e (3.46)

Cela implique que les électrons se propagent le long de lignes équipotentielles et que
le potentiel vu par les électrons est le méme tout au long de leur rotation cyclotron.
Entre deux niveaux de Landau, la longueur de localisation,. est petite : plus on se
rapproche du centre d'un niveau de Landau, en modi ant, plus ,c augmente. Les
porteurs se propagent sur des équipotentielles de plus en plus larges, jusqu'a ce que
loc devienne plus large quéV, la largeur de I'échantillon si on est a température
nulle (ou quel , si on est a température nie). Le seuil de percolation apparait a
I'énergie et se termine & *. A l'intérieur de cette bande d'énergie  centrée sur

n, les états sont délocalisés,. >1 . et * dé nissent les bords de mobilité. Les
porteurs peuvent alors s'étendre sur tout I'échantillon, ils ne sont plus localisés et
peuvent donc participer au courant. En dehors de, les porteurs sont piégés

par le désordre et ne participent pas au courant. La dépendance dg est liée a
I'énergie telle que :

oc()=] nj avec =23 (3.47)

ou =2,3 est un exposant critique| [112] [38] calculé dans un cas de percolation
guantique. Des mesures de la longueur de localisation ont été réalisées dans le gra-
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phene [[44]. Un exposant =2;6 0;5 est trouvé universel, en accord avec les calculs
théoriques. Les résultats sont montrés sur la gure 3.8.

Figure 3.8 Mesures de la longueur de localisation dans le graphéne. Courbe
extraite de [44].

Dans le cas ou le niveau de Fermi est positionné au niveau des états localisés,
les électrons circulent sur des équipotentielles fermées et ne contribuent donc pas
au courant. Du fait de I'espacement entre les niveaux de Landau, les états étendus
ne sont pas excités. Dans un conducteur 2d in ni, le systéme est isold®f, = 1 ,
tandis que la résistance transverse vauRy = h=e?. Si la valeur du facteur de
remplissage augmente, de plus en plus d'états localisés sont occupés Raiseste
constant. Cela crée un plateau de Hall. Si continue a augmenter, c'est le seuil de
percolation, les états délocalisés participent a la conductiorR,, prends une valeur
nie tandis que Ry s'écarte de la valeur quanti ée.

3.4.4 Diérences entre les e ets Hall quantiques du GaAs/AlGaAs
et du graphéne

Bien que la physique des deux structures soit di érente, les éléments nécessaires
a l'apparition de l'e et Hall quantique sont les mémes pour les deux matériaux.
La structure de bandes particuliére du graphene, permet d'obtenir un espacement
entre les deux premiers niveaux de Landau bien plus important que dans une hé-
térostructure GaAs/AlGaAs et donc un plateau de Hall = 2 plus robuste méme
a trées bas champ. Cela est bien visible sur la gurfe 3.9, qui représente I'évolution
des espacements en énergie entre deux niveaux de Landau successifs, en fonction du
champ magnétique. On retrouve un écart entr&ﬁas niveaux de Landau proportionnel
a B pour le GaAs/AlGaAs et proportionnel a B pour le graphéne.

Le GaAs/AlGaAs est utilisé comme étalon de résistance a un champ magnétique
typique de 10 T. A cette valeur de champ magnétique, I'écart entre les deux pre-
miers niveaux de Landau est de 17,2 meV. Dans le GaAs/AlGaAs, cet écart permet
d'obtenir un niveau de quanti cation de la résistance de Hall d&0 ° en valeur rela-
tive a 1,3 K. Cette valeur correspond environ a la condition d'un écart énergétique
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Figure 3.9 Evolution des écarts entre deux niveaux de Landau successif en fonc-
tion du champ magnétique pour le GaAs/AlGaAs (bleu) et le graphéne (rouge pour

= 2 et orange pour =6). La ligne en pointillé correspond a un espacement entre
deux niveaux énergétiques qui permet d'obtenir une quanti cation égal 40 ° en
valeur relative, pour le GaAs/AlGaAs, a 1,3 K tandis que la ligne pointillé/tireté
correspond au méme écart énergétique mais calculé pour 4,2 K.

E > 10kg T, ouT est la température. Cet écart est tracé en pointillé sur la gure
[3.9. On peut supposer que cette condition énergétique de quanti cation s'applique
aussi au graphéne. A 1,3 K, cet écart énergétique, entre les deux premiers niveaux
de Landau dans le graphéne, (le plateau = 2) est atteint a une valeur de champ
magnétique de 0,3 T. Pour le plateau = 6, le méme écart est atteint a un champ
magneétique proche de 1,5 T qui est également un champ magnétique facile a obtenir
avec des aimants permanents. Bien que le plateau= 6 soit moins prometteur que
le plateau = 2, il semble également intéressant a observer pour la métrologie. Le
trait en pointillé/tireté correspond au méme écart énergétique mais calculé pour 4,2
K. La encore, le graphéne permettrait d'obtenir une parfaite quanti cation pour un
champ magnétique aussi faible que 1 T.

3.4.5 Les canaux de bord

Un conducteur réel présente des bords qu'il faut prendre en compte. Pour cela,
on considere un conducteur de largeM et on introduit un potentiel de con nement
qui est induit par le bord de I'échantillon. Ce potentielV (y), représenté en vert sur
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la gure B.10, joue un réle important dans l'e et Hall quantique. Ce potentiel qui
con ne les électrons dans le systeme peut étre considéré dans I'hnamiltonien par :

2

H = > + V(y) (3.48)

Loin des bords du conducteur, dans le "bulk", le potentiel de con nement est nul.
Lorsque le facteur de remplissageest entre deux niveaux de Landau, les états sont
localisés et ne contribuent pas au courant. Le potentiel de con nement des électrons
courbe la forme des niveaux de Landau prés des bords de I'échantillon. Cela crée
un croisement entre I'énergie de Fermi et les niveaux de Landau inférieurs. Sur la
gure b), I'énergie de Fermi, coupe 2 niveaux de Landau. Cela dé nit deux
états de bord. Les orbites et le sens de propagation des électrons sont représentes
sur la gure B.10Q, en bleu. On peut calculer la vitesse de groupe des porteurs, dans
ces états de bords, en utilisant le fait que, dans la jauge de Landatk, = eBy :

_ 1@k _1levey 1V
%% Z@k T ~@yek B @y (349)

Il apparait que la vitesse de groupe change de signe en fonction du bord du conduc-
teur ou se propage la particule : les états de bords sont chiraux. Si on change le sens
du champ magnétique, le sens de rotation des orbites cyclotrons est inversé. Il en
est de méme pour le sens de propagation des porteurs sur les bords de I'échantillon.

Les états de bords de vitesse de groupe opposée, sont spatialement séparés. La
largeur de I'échantillon étant trées supérieure ag, il en résulte que la probabilité
gu'un électron passe d'un bord a l'autre du conducteur par e et tunnel est trés
faible (proportionnel aexp( W=lg)). Il n'y a donc pas de rétro-di usion. En régime
d'e et Hall quantique, il n'y a donc pas de dissipation possible dans le conducteur, ce
qui impliqgue queR,x = 0. L'une des conséquences est que les états de bord sont des
canaux de conduction unidimensionnels parfait avec un coe cient de transmission
T = 1 (balistique). En utilisant la formule de Landauer introduite précédemment,
la conductance s'écrit donc :

ou le 2 vient de la dégénérescence de spin,Netest le nombre de canaux de bord
déterminé par la valeur entiere de .

Pour une barre de Hall en régime d'e et Hall quantique pour = 2, en utilisant
la formule[3.13 de la théorie de Landaueur Biittikef [14] introduite précédemment,
il est possible d'écrire 6 équations par rapport aux 6 di érents contacts présentés
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Figure 3.10 a) Trajectoires des électrons dans un conducteur. Les trajectoires
sont contre-propageantes sur les bords du conducteur. A l'intérieur du conducteur,
les trajectoires suivent les équipotentielles modelées par le désordre. b) Les croi-
sements entre le niveau de Fermi, en pointillé noir, et les niveaux de Landau, en
bleu, correspondent au cas = 2, créant ainsi deux canaux de bord. Le potentiel
de con nement correspondant au bord du conducteur est en vert. ¢) Barre de Hall
a six contacts en régime d'e et Hall quantique, pour = 2.

sur la gure c):

I = %e( 2 6)
0 = E( 2 1)
0 = E( 3 2)
= B
0 = ;( 5 4)
0 = ;( 6 5)
On retrouve que :
1= 2% 3= w € 4= 5= = L (3.51)
puis :
RXX:VZI =0 et RH—V6|V2:% (3.52)



La théorie des états de bord met en lumiere que la condition de parfaite quanti-
cation de Hall est I'absence de rétro-di usion. On peut montrer que deux mauvais
contacts (trop désordonnés) adjacents peuvent conduire a un écart Bg a la va-
leur quanti ée car les états de bord auront un potentiel chimique di érent. Lorsque
les conctacts sont bons, la présence de chocs inélastiques permet de restaurer un
potentiel chimique équilibré car ils permettent un échange d'énergje [12], et donc la
quanti cation.

3.5 Les mécanismes de dissipation

La description précédente a été faite a température nulle ainsi qu'a courant de
mesure nul. Dans la réalité, la température n'est jamais nulle et il est nécessaire
de faire circuler un courant pour faire une mesure électrique. Ces deux e ets ont
tendance a altérer I'e et Hall quantique. Dans le but d'avoir un étalon performant,

il est primordial de comprendre les di érents mécanismes de dissipation qui sont
dus, a la fois au courant et a la température.

En régime d'e et Hall quantique, la dissipation n'existe que s'il y de la rétro-
di usion, c'est-a-dire lorsque des électrons d'un c6té du conducteur arrivent a passer
de l'autre coté. Il y a deux mécanismes prépondérants, l'activation thermique et le
saut a porté variable (Variable Range Hopping). L'étude de ces deux mécanismes
est cruciale en métrologie car le niveau de quanti cation de la résistance de Hall est
directement relié au taux de rétro-di usion. Les rétro-di usions entrainent en e et
une chute de potentiel longitudinale qui modi e la valeur de la résistance de Hall
par e et de couplage. En régime d'e et Hall quantique, 4 est trés faible devant

xy qui est constant, on obtient donc :

_ XX XX 2
x= "3 o 2 2 w RG (3.53)
XX Xy Xy

La mesure de la résistivité donne acces a la conductivité, c'est-a-dire a la quantité
prédite par les di érents mécanismes de dissipation.

3.5.1 L'activation thermique

L'activation thermique, ou la loi d'Arrhenius, est un mécanisme proposé par S.
Arrhenius en 1889 et réadapté pour I'e et Hall quantique en 1994 [47]. Ce mécanisme
est a l'origine de transition d'électrons vers les niveaux de Landau de part et d'autre
du niveau de Fermi. Un électron proche du niveau de Fermi récupére de I'énergie
thermique extérieure et peut l'utiliser de deux maniéres di érentes. |l peut passer
dans un état délocalisé dans le niveau de Landau directement supérieur et ensuite
se désexciter via des interactions électrons-phonons et donc créer de la dissipation.
Un électron peut également passer d'un niveau de Landau inférieur vers un état
au niveau de Fermi. Un trou dans le niveau inférieur est donc formé. Le trou va
atteindre le canal de bord opposé et donc créer de la dissipation. L'évolution de la
conductivité longitudinale en fonction de la température suit la relation :

E.+ E E E
ol oexp /2 —F 4+ lexp %

x (3.54)
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Figure 3.11 Schéma de principe de l'activation thermique.

ou En+1; E, sont les énergies du niveau de Landau directement supérieur et inférieur
au niveau de Fermi.Eg est I'énergie au niveau de Fermik est la constante de
Boltzmann et T la température. Les constantes, et ; sont des coe cients qui

en pratique sont ajustés expérimentalement. Si on se place exactement entre deux
niveaux de Landau, alorEr = (En+1 + E,)=2, ce qui permet de réécrire I'équation

[47]

E
2kg T

— act
xx — o €Xp

(3.55)

ou E correspond a I'énergie cyclotron entre deux niveaux de Landau e§“

€’=h et faiblement dépendant du couplage électron-phonon lorsque le potentiel de
désordre est a courte portée [47]. Pour un désordre a longue portée, le coe cient est
universel et vaut 3¢ = 2€?=h [54]. Lorsque l'activation thermique est dominante,
on peut utiliser I'équation[3.5% pour déterminer le gap d'énergieE.

La gure B.I2, montre la conductivité longitudinale en fonction de la tempéra-
ture, pour du graphéne obtenu par épitaxie sur la face silicium d'un substrat SiC. La
densité électronique est das = 1;5 10 cm ? [6]. Les traits pleins rouges ont été
tracés en utilisant un modéle combinant I'activation thermique (AT) et le modéle
de saut a portée variable (VRH) de mott (décrit aprés) : »x = at + vrH. Entre
20 K a 100 K le logarithme de la conductivité longitudinale est linéaire lorsqu'elle
est tracée en fonction dd=T, démontrant que l'activation thermique est dominante.
Dans le cas des basses températures, des non-linéarités apparaissent : le modeéle de
VRH de mott devient dominant en dessous de 20 K.
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Figure 3.12 Conductivité longitudinale en fonction de la température entre 1,4 K
et 200 K pour plusieurs champs magnétiques tandis que dans l'ins@i< T < 200
K. Figure extraite de [6].

3.5.2 Le saut a portée variable
Le saut a portée variable de Mott

A basse température, le mécanisme de dissipation par activation thermique peut
di cilement avoir lieu, les électrons n'ayant pas su samment d'énergie pour passer
au niveau de Landau supérieur. Cependant, des mécanismes tunnels assistés par des
phonons peuvent contribuer a la rétro-di usion. Le mécanisme de saut a distance
variable (Variable Range Hopping, VRH) devient dominant a faibles températures.
La probabilité d'un électron de sauter d'un sitei vers un sitej distants der s'écrit
[97] :

P/ exp x + % (3.56)
B

ou estlalongueur de localisation et E la di érence d'énergie entre les deux sites.

Le premier terme de I'exponentielle représente la probabilité de saut tunnel, rendu
possible par le recouvrement des deux fonctions d'ondes des deux états de deux sites.
Le second exprime la contrainte énergétique de saut entre les sites.

Pour un électron a trés basse température, il est plus probable de sauter sur un
site éloigné ayant un écart énergétique faible. A plus haute température, I'électron
peut sauter moins loin en privilégiant un site ayant un écart énergétiquement plus
important. On peut calculer la distance de saut donnant le maximum de probabilité,
correspondant a la résistance électrique la plus faible & une température donnée par
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Figure 3.13 Schéma de principe du saut a portée variable.

un calcul de minimisation :

@ 2r E
@I’ — + kB_T =0 (357)

ou E =1= (E)r est la di érence d'énergie moyenne entre deux sites d'une boite
de taille r9, ou d est la dimensionnalité et (E) la densité d'états au niveau de Fermi.
En résolvant I'équation 3.5¥ en dimension 2, on obtient ainsi le rayon de Mat{ox :

2 2 1=3
_ - - 00O0O0O0O0= O , - -
(E)ka Tr3o, Mot (E)ka T

(3.58)

En remplacant dans I'équation 3.56 les expressions deet de E, on obtient la
résistance qui est proportionnelle a :

T, 2

R/ exp ? aveCTo = W (359)

Cette théorie est valide pour des isolants désordonnes |[33] mais peut s'appliquer
egalement pour modéliser la rétro-di usion entre les canaux de bord en régime d'e et
Hall quantique, quand linteraction coulombienne est négligeable. La conductivité
longitudinale 4 est fonction de la température selon :

" #
x = EXP — (3.60)

Le saut a portée variable d'Efros et Shklovskii

Dans la théorie d'Efros et Shklovskii (E-S), on considére deux étatet j séparés
d'une distancer. L'état i est occupé tandis que I'étaj est vacant. Le transfert d'un
électron de I'étati vers I'état j augmente I'énergie du systéme deE /| €=4r 4,
du fait de l'intéraction coulombienne entre I'électron et le trou laissé sur le site
initial [33]. En faisant le méme raisonnement que précédemment, on trouve que la
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conductivité longitudinale ,x évolue comme :

T, ce?
= EXP ?1 avecT; = o ke (3.61)

ou C est une constante numérique qui vaut = 6; 2 [98]. Si la conduction suit cette
loi, son comportement permet de déduire la longueur de localisationqui peut se
mesurer sans avoir a connaitre la densité d'état, laquelle peut étre di cile a mesurer
précisément.

La valeur du pré-facteur est toujours débattue. Ong [103] utilise la théorie de
percolation dans des systemes désordonnés et calcule un pré-facteur qui dépend de
la température comme :

0o - €

XX kBT (362)

ou est un couplage électron-phonon.

Pour Polyakov et Shklovskii le pré-facteur est calculé d'apres le modele de VRH
E-S et en ne prenant en compte que les interactions électron-phonon [111]. lls
trouvent une valeur universelle sur une gamme de températuig < T < T, ou
T:' W(lg=d)? avecW I'énergie du potentiel apporté par une impureté ed; la taille
du spacer dans un hétérostructure (décrit dans le chapitre suivanf), ' W 0 ou

est le couplage électron-phonon. Dans cette gamme de température, le pré-facteur
vaut :

0o _ 2¢
XX h

Lorsque la températurel est supérieur ar,, le coe cient dépend de la température
comme :

(3.63)

ez T 10=13

0 2

« 7T (3.64)
Pepperet al considerent le couplage électron-électron et trouvent un préfacteur

universel et indépendant de la température [125] :

X — (3-65)

Dans le cadre du mécanisme VRH, il est possible de montrer que la conductivité
augmente avec le courant électrique et donc avec I'augmentation du champ électrique
de Hall Ey. Efros et Shklovskii utilisent la théorie de saut sous fort champ électrique
[124]. Cette théorie est basée sur le fait qu'il existe un quasi niveau de Fermi incliné
par le champ électriqueEy, ce qui favorise la probabilité de saut. Dans ce formalisme,
En est équivalent a une température e ectivel ) eEy =2kg. En remplacant dans
I'équation [3.61 on obtient une conductivité :

" #

E, ks T
—1 aveck; = B 1
En

w(En) = L exp (3.66)
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La relation | = WEL =Ry permet de lier le champ électrique au courant, aval/ la
largeur typique de chute du potentiel. Ce qui mene a la température e ective :

eRy |
2kg W

Tert (1) = (3.67)

Dans un échantillon parfaitement homogene, la largedV est égale a celle de la
barre de Hall. Dans cette théorie, la relation entre la température e ective et le
courant d'injection est linéaire.

Expérimentalement, il est di cile de di érencier les mécanismes de VRH de Mott
et de E-S. Il faut pour cela mesurer I'évolution de la conductivité sur plusieurs ordres
de grandeur en température et éventuellement en courant. Ces théories s'appliquent
au régime d'e et Hall quantique [46] pour déduire la dépendance en température de
la conductivité longitudinale. Dans le GaAs/AlGaAs, en régime d'e et Hall quan-
tique, il est souvent observé un pré-facteur proportionnel &=T [41].

La gure présente des mesures de conductivité en fonction BeT*2 pour
di érents facteurs de remplissage dans un échantillon de graphene exfolié sur un
substrat de SiQ/Si [8]. Les mesures sont réaliseées a des valeurs d@roches du
niveau de LandauN = 1 donc en dehors du centre d'un plateau de Hall. Lorsque

est proche de = 6, la longueur de localisation est faible et le mécanisme de
dissipation dominant est le VRH E-S. A l'inverse, lorsque se rapproche du niveau
de LandauN = 1, augmente jusqu'a devenir supérieure a la distance entre le
graphene et la grille métallique. Il y a alors écrantage des intéractions électrons-
électrons par la grille, le modele de dissipation qui est prédominant est donc celui
du VRH de Mott [8].

Nous avons vu que pour qu'il y ait de la dissipation dans I'échantillon, il faut que
des électrons passent d'un état de bord d'un coté de I'échantillon a un état de bord
de l'autre coté. De larges barres de Hall sont donc recommandées pour la métrologie
an de limiter les processus de rétro-di usion.

3.5.3 La rupture de I'e et Hall quantique

Expérimentalement, il a été observé que pour un certain courant électrique, la
résistance longitudinale augmente de maniére tres abrupte et par conséquéry,
dévie de sa valeur quanti ée. Ce changement ne peut étre expliqué ni par le modele
de l'activation thermique, ni par le modele de VRH, c'est la rupture de I'e et Hall
guantique [15]. Il peut s'expliquer de maniere simpli é par la relation entre la tem-
pérature électroniqueTy, et la résistivité longitudinale ,, qui est non-linéaire. Au
dela d'un courant critique I ¢, le ux de chaleur dégagé par e et Joule [, Tell 2)
dépasse la capacité d'évacuation de la chaleur par le conducteur, ce qui provoque une
instabilité menant a une brutale augmentation de la température électronique [141].

D'un point de vue microscopique, Heinonen et al. [52] ont développé un modéle
ou les niveaux de Landau sont inclinés par I'e et d'un champ électrique homogeéne.
Le recouvrement des fonctions d'ondes n'est alors plus négligeable. Des transitions
inter-niveaux de Landau, assistées par des phonons ou des impuretés, deviennent
possibles. Ces transitions tunnels menent a la rupture de I'e et Hall quantique pour
un champ électrique critique|[20].
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Figure 3.14 Mesures deT: 4, en fonction de1=T*2? a 14,8 T pour di érents
facteurs de remplissage. Les courbes en traits pleins et en pointillés sont des ajuste-
ments des points mesureés par les théories de VRH de Mott ou de E-S. L'ajustement
réalisé dans le modéle de Mott en trait plein vert est meilleur que I'ajustement réa-
lisé dans le modele E-S en pointillé rouge pour le facteur de remplissage 4;6.
Figure adaptée de| [8].

L'étude des mécanismes de dissipation a permis de réaliser des étalons de ré-
sistance dont la géomeétrie minimise la dissipation. Dans le prochain chapitre nous
présenterons les caractéristiques principales que doivent avoir les échantillons a n
de réaliser un étalon de résistance fondé sur I'e et Hall quantique.
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Chapitre 4

La metrologie de I'ohm

4.1 L'étalon de résistance en GaAs/AlGaAs

Pour réaliser un gaz d'électrons bi-dimensionnel, il faut que les électrons se pro-
pagent uniguement dans deux directions, la dimension transverse doit donc étre plus
petite que la longueur de Fermi. |l est possible de créer un puits de potentiel qui
forme un gaz d'électrons bidimensionnel dans une structure tridimensionnelle comme
le SI-MOSFET ou I'hétéro-structures en GaAs/AlGaAs. Dans ces matériaux la den-
sité électronique est faible, de I'ordre des = 102 cm 2, la longueur de Fermi est
de l'ordre de la centaine de nanometre, bien plus grande que I'extension du puits de
potentiel.

En métrologie des gaz bidimensionnels obtenus a partir de MOSFET silicium
et des hétérostructures GaAs/AlGaAs ont été exploités. Les hétérostructures de
GaAs/AlGaAs sont majoritairement utilisées du fait de la haute mobilité des por-
teurs, due a la faible masse e ectivenf = 0;067m,) et du large gap d'énergie entre
les niveaux de Landau.

Pour fabriquer un gaz d'électrons dans ce type de matériau, il faut créer un gap en
énergie entre les sous-bandes bidimensionnelles. Cela est possible en jouxtant d'une
part, du GaAs non dopé qui a un gap dd; 42 eV, et d'autre part du Al,Ga; xAs
dopé avecx = 0; 28 pour lequel le gap vautl; 77 eV, comme représenté sur la gure
[4.3. Les deux potentiels chimiques des deux matériaux cherchent a s'équilibrer, en
conséquence le prol des bandes d'énergies est déformé et, a l'interface se forme
un puits de potentiel de forme triangulaire qui capte les électrons fournis par les
dopants. Il con ne les électrons dans le plan de l'interface sur une épaisseur d'une
dizaine de nanometres ce qui est plus petit que la longueur d'onde de Fermi des
électrons.

Grace a ce con nement dans le plan transverse a l'interface, le moment transverse
est quanti é ce qui conduit a des sous-bandes bidimensionnelles séparées énergeéti-
guement. L'espacement entre les deux premiéres sous-bandes 2D, de I'ordr6; de
eV est bien plus grand que I'énergie thermique a 1,3 K qui vaut enviradh 10 4
eV. Donc seule la premiére sous-bande est remplie a basse température, pour des
dopages inférieurs & 10 cm 2.

La fabrication de ce dispositif se fait par épitaxie par jet moléculaire (MBE
Moléculaire Beam Epitaxy) ou par dép6t chimique en phase gazeuse (MOCVD Metal
Organic Chemical Vapor Deposition). La formation des contacts électriques se fait
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Figure 4.1 Schéma d'un empilement de couches a n de former une hétérostructure
GaAs/AlGaAs avec les bandes d'énergies proche de l'interface. Un puits de potentiel
de forme triangulaire est créé a l'interface.

en chau ant un empilement de couches d'or, de germanium et de nickel. Il se forme
alors un eutectique AuGe qui va di user et nir par contacter le gaz d'électrons de
maniere ohmique.

La barre de Hall

Les métrologues ont optimisé la forme des échantillons pour obtenir un e et Hall
quantique le plus robuste et le plus exact possible. Des le départ, les métrologues ont
étudié I'e et de la largeur de I'échantillon sur le courant de rupture. En métrologie,
le courant utilisé pour réaliser des mesures précises est élevé, quelques dizaines ou
centaines de microamperes. La di érence de potentiel chimique est alors trés grande
devant I'énergie cyclotron. Pour un courant de 400 A et un champ magnétique
B =10 T, = 5 eV soit I'équivalent de = 300~! .. Dans ce régime de
fort courant, une partie du courant circule en dehors des états de bord, dans le
"bulk" [106]. On peut s'attendre a ce que la largeur de I'échantillon joue un role
important dans le courant de rupture. Plusieurs groupes ont observé la variation
du courant de rupture en fonction de la largeur des barres de Hall. La gufe 4.2 a)
tirée de Jeckelmann et al. [61], montre que le courant de rupture évolue linéairement
avec la largeur. Meziani et al. [90] montrent également que le courant de rupture
augmente avec la largeur de la barre, mais avec un comportement sous-linéairg 4.2
b). On constate que plus la largeur des échantillons est grande, plus le courant
de rupture est élevé. Par conséquent, en métrologie, il est préférable d'avoir des
echantillons en GaAs/AlGaAs les plus larges possible. De nos jours, la taille usuelle
pour les étalons est 400 m.

Les contacts ont un rdle important, dans la théorie de Landauer-Blittiker, il est
possible de montrer que deux mauvais contacts peuvent apporter un écart a la valeur
quanti ée de la résistance de Hall. De bons contacts doivent étre peu résistifs a n de
préserver un bon niveau de quanti cation. Leur comportement doit également étre
ohmique. Les expériences ont montre [60] que la résistance des contacts doit étre
inférieure 210 pour limiter les e ets d'échau ement et conserver une quanti cation
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Figure 4.2 a) Dépendance du courant de rupture avec la largeur de I'échantillon.
Jeckelmann et al. observent un comportement linéaire [61]. b) Une évolution sous-
linéaire est toutefois observée par Meziani et al. [90]. ¢) Hall bar métrologique avec
les di érentes longueurs importantes.

de 10 ° a 1,3 K. De maniére générale, de larges contacts sont a privilégier pour
obtenir de faibles résistances. Dans le GaAs/AlGaAs, des contacts de bonne qualité
sont réalisés avec un alliage AuGeNi.

Dans une barre de Hall dont la forme est métrologique, il faut que les contacts
soient excentrés par rapport au canal principal de la barre de Hall. Les contacts
de tension ne sont, ainsi, pas invasifs : les contacts métalliques ne perturbent pas
la densité électronique dans le canal. L'espacement entre les contacts de courant
et les contacts de tension doivent étre séparés d'une longueur au moins similaire a
la largeur de I'échantillon pour que les equipotentielles aient la distance su sante
pour étre parallele au canal [61]. Un large espacement entre les contacts permet a
des chocs inélastiques d'avoir lieu, ce qui rééquilibre les états de bord et est favorable
a la bonne quanti cation de la valeur de la résistance de Hall [13].

Guide technique pour les étalons de résistance de type GaAs/ AlGaAs

A partir de nombreuses études, les métrologues ont dé ni des recommandations
techniques pour les barres de Hall de type GaAs/AlGaAs [61, 110] destinées a étre
des étalons métrologiques, c'est-a-dire a avoir une quanti cation de la valeur de la
résistance de Hall exacte a une incertitude relative au moins égalé@®°. Pour cela,
les échantillons doivent remplir plusieurs conditions [25] :

La mobilité doit étre comprise entre 40m?V s 1< < 80m?v 1s 1,
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La densité de porteurs doit étre comprise entre3 10 m ?<ng< 55
10 m 2. Cette gamme de densité permet d'avoir un plateau = 2 a des
champs magnétiques accessibles et d'assurer un remplissage de la premiere
sous-bande uniquement.
La barre de Hall doit étre la plus large possible pour avoir un courant de
rupture le plus grand possible (typiguement 400 m).
La longueur entre les contacts de tension doit étre grande pour maximiser la
thermalisation des états de bord (typiguement. ' W).
Le rapport entre la largeur du bras de tension et la largeur de la barre doit
étre petite (typiquement 1=8).
Les contacts de tension doivent étre éloignés des contacts de courant, la dis-
tance minimale étant une fois la largeuiV.
Il est aussi question des caractéristiqgues de la barre de Hall en régime d'e et Hall
quantique :
Les contacts doivent avoir une résistance inférieure al0 et étre capable de
supporter de larges courants40 60 A ), tout en restant ohmiques.
La valeur de la résistance de Hall ne doit pas dépendre de la polarité du
champ magnétique, &0 ° prés.
La valeur de Ry doit étre la méme, a10 ° prés, pour les di érentes paires de
mesure transverses utilisées.
Les étalons de résistance fabriqués a partir d'hétérostructures de GaAs/AlGaAs
sont présents dans beaucoup de laboratoires nationaux de métrologie et permettent
d'avoir une représentation de I'ohm avec une incertitude d& 10 °.

4.1.1 Reésultats métrologiques du GaAs/AlGaAs

L'e et Hall quantique est un e et quantique universel, c'est a dire que la ré-
sistance de Hall est reliée a la constantex indépendamment du matériaux bidi-
mensionnel utilisé,Rx n'étant dépendant que des constantes fondamentalesand
h.

A n de tester l'universalité de I'e et Hall quantigue, des mesures de compa-
raison de résistances de Hall dans di érents échantillons semi-conducteurs ont été
réalisées. Un des tests a consisté a mesurer le rapport des résistances de Hall sur
le plateau = 2 d'un échantillon GaAs/AlGaAs et sur le plateau = 4 d'un
échantillon Si-MOSFET. Le rapport résultant de cette expérience est RS ( =
2)=R5 MOSFET (= 4) = 2[1 (0;22 3;5) 10 %] [51]. Une comparaison a
également été réalisée avec les plateaus= 4 des deux matériaux :RS¥S( =
4)=R3 MOSFET ( =4y=1 (1,2 3;6) 10 °[5¢]. L'universalité a aussi été tes-
tée en comparant des échantillons de GaAs/AlGaAs qui di erent les uns des autres
par certains parametres comme la largeur de la barre de Hall, la mobilité électro-
nique ou le facteur de remplissage. La encore aucun écart signi catif n'est mesuré
avec une incertitude relative dg(1;6 2;3) 10 1° [60Q].

Pour comparer des résistances proches de maniére trés précise, le LNE a déve-
loppé un pont de Wheatstone quantique, dont le schéma et une photographie sont
visibles sur les gured 4.3 a) et b). Les di érentes barres de Hall sont connectées
avec la technique de la multiple connexion, permettant de diminuer fortement I'im-
pact de la résistance des cébles connectant les di érentes barres et ainsi supprimer
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les écarts a la valeur quanti ée. Cette technique sera détaillée dans la paitie 7/2.1.
La mise en +uvre de ce pont de Wheatstone a permis de comparer la résistance
des quatre barres de Hall en GaAs/AlGaAs. La gur¢ 4|3 c) montre la dépendance
de I'écart relatif R=R d'une barre de Hall par rapport aux trois autres en fonc-
tion du niveau de dissipation moyen. Elle met en évidence une relation linéaire
entre R=R et R, . La véritable quanti cation du dispositif est attendue lorsque la
dissipation est nulle. L'extrapolation a dissipation nulle, donne un écart relatif de
R=R(Ryx =0)=( 1,9 318) 10 *?[120]. Ce résultat démontre la reproduc-
tibilité de I'e et Hall quantique avec une incertitude relative record de3 10 1%,

4.2 La métrologie de la résistance dans le graphene

4.2.1 La fabrication du graphéne
L'exfoliation

La premiere méthode pour fabriquer du graphéne est I'exfoliation mécanique du
graphite. Le graphite est composé d'une multitude de couches de graphene empilées
les unes sur les autres et faiblement liées. En 2004, un groupe de l'université de
Manchester, mené par A. Geim et K. Novoselov, en Angleterre, a réussi a obtenir du
graphene grace a une exfoliation mécanique [101]. La technique est décrite schémati-
quement sur la gure[4.4 a). Pour obtenir du graphene en utilisant cette technique,

il faut commencer par cliver plusieurs couches d'un bloc de graphite en utilisant
un ruban adhésif. En répétant le processus de collage/décollage sur les couches ex-
traites, ces chercheurs ont réussi a obtenir des multifeuillets ou des mono-couches
gu'ils ont déposés sur un substrat SigSi. Une détection optique a permis de sé-
lectionner soit une mono-couche (MLG) soit quelques couches (FLG) qui ont été
connectées électriquement. Des mesures de transport, visibles sur la gurd 4.4 b),
représentant la conductivité de Hall a 14 T et 4 K, en fonction de la densité élec-
tronique ont mis en évidence des comportements de fermions de Dirac, observables
dans des mono-couches de graphéne [100]. Cette technique d'exfoliation donne des
échantillons ayant de trés bonnes mobilités16000cm 2V !s ! a 10 K), cependant,

la taille des mono-feuillets ne dépasse pas quelque micrométres et la technique n'est
pas utilisable pour une production de masse.

La décomposition thermique du carbure de silicium

En 2004, une autre technique de fabrication du graphéne a été développée par
une équipe de l'université de Georgia Tech aux Etats-Unis. Il a été démontre|[18] que
le graphene pouvait étre synthétisé par décomposition thermique d'un substrat de
carbure de silicium. A haute température, les atomes de silicium sont sublimés tandis
gue les atomes de carbone restants di usent et se réoganisent a la surface du substrat
pour nalement former un Im continu de graphéne. Les deux faces présentes dans un
substrat de type 6H-SiC sont visibles sur la gur¢ 4|5 a). La croissance de graphéne
est possible sur les deux faces et chaque face posséde des particularités. La face a
terminaison carbone (000-1) permet une croissance rapide cependant il est di cile
d'obtenir une mono-couche. Sur la face a terminaison silicium (0001) la croissance
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Figure 4.3 a) Schémad'un pont de Wheatstone b) Schéma du pont de Wheatstone
guantique réalisé avec des barres de Hall, ainsi qu'une photographie des échantillons
sur un porte échantillon. ¢) R=R en fonction deR,, aB =10;86T et 1,3 K. Dans

I'insert R=R en fonction del . Image extraite de [120].
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Figure 4.4 a) Diérentes étapes de I'exfoliation mécanique de graphene a partir
de graphite. Image extraite de [140] b) Mesures de la conductivité de Hall en fonction
de la densité électronique réalisées par A. K. Geim et K. S. Novoselov [100].

est plus lente, permettant de contréler plus précisément le nombre de couches et
donc d'arréter la croissance apres une mono-couche.

Il existe plusieurs méthodes pour former du graphéne par décompsition ther-
mique du SiC sur la face silicium. La premiere a lieu lorsque le substrat de carbure
de silicium est chau é au dessus de 120D sous ultra vide [18]. La seconde lorsque
la température atteint 1600 C sous atmosphére d'argon. L'augmentation de la tem-
pérature a permis l'augmentation de la qualité du graphéne et donc de plus hautes
mobilités [34]. Dans les deux cas, les atomes de silicium se subliment [118], cette
étape de la croissance est visible sur la gufe 4.5 c). Cette sublimation méne a la
formation d'une premiére couche carbonée (Zero Layer Graphene, ZLG sur les -
gures[4.5 b) et c) en pointillé bleus) qui est formée a la surface du substrat. Un
atome de carbone sur trois de la ZLG est lié de maniére covalente au substrat, ren-
dant cette couche carboraé_e ineH:t_ive électriquement. Comparée au substrat de SiC,
la ZLG a une structure(6 3 6 3)R30. En continuant la croissance, une seconde
couche carbonée se forme au dessus de la ZLG, c'est la couche active de graphéne,
sur la gure 4.5 b). Le dopage en électron de la couche de graphene est générale-
ment élevé10t cm 2, principalement a cause des liaisons pendantes du SiC qui vont
doper le graphéne [118]. Plusieurs techniques ont ensuite été étudiées pour réduire
le dopage. Il est possible de saturer les liaisons pendantes par des atomes d'hydro-
gene [105], réduisant ainsi le dopage induit par la ZLG. Il est également possible de
recouvrir I'échantillon par une résine photosensible de type ZEP520A pour compen-
ser ce fort dopage électronique [B82]. Il est également possible de réaliser des grilles
au dessus ou au dessous de I'échantillon de graphéne a n de modi er la densité de
porteurs [66, 85, 134].

Le dépbt en phase vapeur sur métal

La technique de dép6t sur métal en phase vapeur (Chemical Vapor Deposi-
tion CVD) permet de produire de grandes couches de graphene a moindre colt
en quelques dizaines de minutes. Une feuille de métal, par exemple en cuivre, est
placée dans le réacteur qui permet le chau age sous ux de gaz. Il faut ensuite intro-
duire un composé carboné, par exemple du méthane mélangé a de I'hnydrogéne, dans
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Figure 4.5 a) Schéma de la structure atomique du carbure de silicium 6H-SiC,
mettant en évidence la terminaison des deux faces ainsi que le type de croissance
obtenu. Les atomes rouges et bleus représentent respectivement le silicium et le
carbone. b) Schéma du substrat de SiC, la ZLG est représentée avec les liaisons
covalentes et une couche de graphene a gauche et une bi-couche de graphene a
droite. ¢) Images de croissance de graphéne obtenu par décomposition thermique de
SiC. Images a) et c) extraites de [99] et image b) de [118].

le réacteur. Lorsque la température atteint typiguement 100C, le méthane se dé-
compose et le carbone produit di use a l'intérieur de la feuille de cuivre. Lorsque la
température diminue, la solubilité du carbone dans le cuivre diminue et les atomes
de carbone ressortent du cuivre par des points de nucléation, principalement des
défauts dans le réseau cristallin du cuivre. La température est su sante pour que
les atomes de carbone a la surface du cuivre diusent et contribuent a la pour-
suite de la croissance du graphéne, formant des grains de graphene. Si la croissance
continue, les di érents grains peuvent fusionner et ainsi former un large Im poly-
cristallin [50,[84], photographie de la gurd 4)6). Ce Im peut ensuite étre transféré
sur un substrat isolant de type SiQ/Si.

Le dépbt en phase vapeur sur SiC

La croissance de graphéne réalisée par un dép6t en phase vapeur (CVD) d'un
mélange de gaz de propane/hydrogéne sur la face silicium d'un substrat semi-isolant
de carbure de silicium (SiC) allie les avantages de la décomposition thermique du
SiC et de la croissance CVD. Un mélange de gaz hydrogene/argon circule a une
pression de 800 mbar et a une température proche de 13D0Lorsque le gaz de
propane est ajouté, la croissance du graphéne commence et dure quelques minutes
[91]. Une description plus détaillée sera présentée dans le chapitre dédié a I'étude
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Figure 4.6 a), b) Schéma du processus de croissance de CVD sur métal. Les
atomes de carbone se dissolvent dans le métal lorsque que la température est élevée
(T 1000C) et ressortent par les défauts lorsque la température diminue pour
former un Im continu et polycristallin de graphéne. c) Image prise par microscopie
électronique permettant d'observer plusieures couches de graphéne. Images extraites
de [88].

des échantillons de graphéne réalisés par cette technique.

4.2.2 Reésultats métrologiques

Les résultats présentés dans cette partie sont classés par type de graphéne et non
pas chronologiquement.

Graphéne exfolié sur oxyde de silicium

Le graphene exfolié est le premier systéme sur lequel des mesures métrologiques
ont été réalisées. Le graphene, une fois exfolié, est transféré sur un substrat. Le
premier substrat qui a été utilisé est de I'oxyde de silicium sur silicium (SE5i).

Le substrat permet d'avoir une ne couche isolante (Si§) a la surface de la face
(001) d'une couche de silicium qui peut étre conductrice si elle est dopée. Grace
au couplage capacitif entre le grapheéne et le silicium via la couche isolante, il est
possible de varier la densité électronique du graphene. Le silicium constitue donc
une grille arriere. L'un des défauts de ce substrat est que I'oxyde peut comporter
des impuretés chargées qui peuvent modi er localement les propriétés électroniques
du graphéne.

Les premiers résultats métrologiques avec du graphéne exfolié déposé sur un
substrat SiO,/Si ont été obtenus en 2008 par un consortium de plusieurs laboratoires
comprenant le laboratoire de métrologie Hollandais, un groupe de l'université de
Nijmegen en Hollande ainsi qu'un groupe de l'université de Manchester (A. Geim et
K. Novoselov). Le graphéne a été gravé pour former une barre de Hall Hem de
large ayant une mobilité électronique d&000cn?V 's !. La grille arriére a permis
de moduler la densité électronique. La valeur de la résistance de Hall, sur le plateau

=2,a14 T, 0,35 K et pour un courant de 1,5 A, a été comparée a celle d'un
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étalon de référence en GaAs/AlGaAs. L'écart relatif a été trouvé égal la [43] :

RS RG RGs
Ry - RSaAs

=( 5 15 1.0° (4.2)

L'incertitude de mesure était limitée d'une part par de mauvais contacts, (1 k )

qui augmentaient considérablement le bruit de la mesure, d'autre part les faibles
courants de mesure qui ne permettaient pas d'avoir un rapport signal sur bruit
su sant, le courant de rupture de I'e et Hall quantique étant de 2;5 A. Il est
cependant intéressant de noter que la densité de courant dans cet échantillon est de
l'ordre de  2;5 A/m, ce qui est supérieur a celui obtenu avec les meilleurs étalons
de résistance en GaAs/AlGaAs.

Plus tard, en 2012, le Laboratoire National de Métrologie et d'Essais (LNE) a
étudié une barre de Hall de graphene exfolié déposé sur un substrat S8Ddmesurant
15 2 m? (une image de I'échantillon est reproduite gur7 a)). La courbe de
magnéto-résistance présenté sur la gufe 4.7 b) montre que la valeur de la mobilité
électronique de I'échantillon était de2000cm?V s 1. A basse température, 1,3 K,
et fort champ magnétique, 11,7 T, la valeur de la résistance de Hall varie et forme
des plateaux de Hall lorsque la densité change. La valeur de la résistance de Hall,
sur le plateau =2, a 11,7 T, 1,3 K et pour des courants de 0,5 et 1A, a été
comparée a celle d'un étalon de référence en GaAs/AlGaAs. Sur la gdre]4.7 c) on
peut voir qu'une parfaite quanti cation de la résistance de Hall a été démontrée avec
une incertitude relative de5 10 7, en extrapolant dans la limite sans dissipation
(Ryx =0) [48].

Une barre de Hall formée avec une bi-couche de graphéne a également été étudiée.
Sa mobilité électronique était de3500cm?V 's 1. La encore aucun écart n'a été
trouvé lors de la comparaison des résistances de Hall entre le GaAs/AlGaAs et la
bi-couche de graphéne 48,5 T et 0,35 K avec une incertitude relative d&s 10 ’.

Les incertitudes de mesure des deux comparaisons étaient limitées par les faibles
courants de rupture de l'e et Hall quantique, de l'ordre du microampére dans ces
échantillons. Ces faibles courants de rupture de I'e et Hall quantique ont été ex-
pliqués d'une part, par la petite taille des échantillons et, d'autre part par la forte
concentration en impuretés chargées interagissant avec le graphéne, responsables
d'une augmentation des transitions inter-niveaux de Landau (QUILLS). Les condi-
tions expérimentales de quanti cation des échantillons en graphéne n'étaient pas
meilleures que celles d'un étalon de GaAs/AlGaAs. Deux points majeures ont été
conclus de ces travaux pour faciliter les conditions d'utilisation du graphene. Pre-
mierement, des échantillons avec une mobilité électronique plus élevée, ainsi qu'une
densité de porteur plus homogene sont nécessaires. Pour atteindre cet objectif, un
substrat de trés bonne qualité sans impuretés chargées est requis. Deuxiemement, le
graphene exfolié est de trop petite taille, les courants de ruptures ne sont pas assez
élevés pour I'application métrologique.

Graphene exfolié sur GaAs/AlGaAs

Egalement en 2012, une équipe de la PTB, en Allemagne, a produit une large
barre de Hall,150 30 m?, en graphéne exfolié déposé sur un substrat de GaAs/AlGaAs
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Figure 4.7 Travaux du LNE. a) Image optique de la barre de Hall de graphéne
exfolié déposé sur un substrat SiKISi de taille 15 2 m? et valeur des résistances de
contacts. b) Courbe de magnéto-résistance de I'échantillon. En rouge, la résistance
longitudinale et en bleu, la résistance de Hall. c) Ry=Ry en fonction de Ry.
Courbes extraites de Guignard et al! [48].

(image optique gure[4.8 & gauche). La gurd 4]8 de droite représente I'évolution
des résistances de Hall et longitudinales en fonction du champ magnétique, a une
température de 60 mK, pour deux densités de trous di érentes. A n de modi er la
densité, un gaz 2D enterré est utilisé comme grille arriere. On peut observer un pla-
teau de Hall a la valeur deRx =2 accompagné par une chute a zéro de la résistance
longitudinale. Des mesures de la résistance longitudinale en fonction du courant,
gure c) ont permis de mettre en évidence un courant de rupture de I'e et Hall
guantique de 12 A [13€]. La valeur de la résistance de Hall, sur le plateau= 2,

a 18 T, 0,06 K mesurée pour un courant de 10A, a été comparée a celle d'un
étalon de référence en GaAs/AlGaAs. Une parfaite quanti cation de la résistance
de Hall a été démontrée avec une incertitude relative d&3 10 °. Une densité de
courant de 0,5 A.m ! a été démontrée dans ce systéeme. Cette valeur est plus faible
gue celle mesurée dans les étalons en GaAs. La limitation en courant a également
été expliquée par la présence d'impuretés chargées. Bien qu'un échantillon de plus
grande taille a pu étre produit, la production de tels échantillons par exfoliation est
irreproductible, ce qui n'‘est pas compatible avec I'application métrologique.

La décomposition thermique du SiC par sublimation du silicium

En 2010, le National Physical Laboratory (NPL), en charge de la métrologie
anglaise a realisé des mesures électriques dans un échantillon de graphene, mesurant
160 35 m? [131], gure a) dont la croissance a été faite a l'université de
Linképing, par décomposition thermique du SiC sur face silicium 4H-SiC (0001).
Cette croissance particulierement bonne a été rendue possible grace a un recuit du
substrat a haute température sous une atmosphere d'argon plutdét que sous vide.
Cela a permis d'obtenir un graphéne de haute qualité (= 1500 cm?V !s 1) et
de densité électronique plus bassag = 10'2cm 2) sur de grandes surfaces. Dans
I'échantillon cité ci-dessus, les mesures de magnéto-résistance ont montré un plateau
de Hall débutant a 10 T se prolongeant au dela de 14 T, gufe 4.9 b). Une densité
électroniquens = 8;5 10' cm 2 en a été extraite. La valeur de la résistance
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Figure 4.8 Travaux de la PTB. a) Image optique de la barre de graphéne exfolié
déposé sur un substrat en GaAs b) Large barre de Hdl60 30 m?2. A droite c)
Evolution des résistances de Hall et longitudinales en fonction du champ magnétique
pour un échantillon de graphéne déposé sur un substrat de GaAs. Les deux couleurs
représentent deux densités électroniques di érentes. Dans l'insert, I'évolution de la
résistance longitudinale entre 13,8 et 18 T, correspondant aux champs magnétiques
ou la résistance de Hall commence a atteindre la valeur quanti ée. d) Résistance
longitudinale en fonction du courant électrique. La courbe bleue correspond a une
résistance de 10 m. Images extraites de Wosczczyna et al. [136].

de Hall, sur le plateau = 2, a 14 T, 0,3 K mesurée pour un courant de 11,6

A, a été comparé a celle d'un étalon de réféerence en GaAs/AlGaAs. Une parfaite
guanti cation de la résistance de Hall a été démontrée avec une incertitude relative
de3 10 °. Ce résultat a montré pour la premiére fois que la résistance de Hall
d'un échantillon de graphéne pouvait étre aussi bien quanti ée que celle d'un étalon
de GaAs/AlGaAs.

Les auteurs des travaux ont pu réduire la densité électronique pour atteindre un
début de plateau =2 a des valeurs de champ magnétique plus faibles a 6 T. Pour
réaliser cela, une bi-couche de résine de P(MMA-MAA)-ZEP520A a été déposée sur
le graphéne. L'intérét de ce dépo6t est multiple. Il permet tout d'abord de protéger
I'échantillon de l'adsorption d'atomes extérieurs, donc de stabiliser et d'uniformiser
la densité électronique [82]. De plus, la résine ZEP 520a est photosensible. Sous irra-
diation ultraviolette, elle devient accepteuse d'électrons, ce qui permet de diminuer
le dopage en électrons du graphene. Apres illumination ultra-violette, la densité a
basse température a pu étre diminuée dans un premier tempag=6;7 10 cm 2,
corollairement la mobilité a augmenté jusqu'a = 6700 cm?V !s ! du fait d'une
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Figure 4.9 Travaux du NPL. a) En haut, image optique de I'échantillon de gra-
phéne sur un substrat de SiC, sur son porte échantillon. En bas, schéma de la barre
de Hall sur laquelle les mesures ont été faites. b) Courbe de magnéto-résistance.
Le début du plateau de Hall = 2 apparait aux alentours de 10 T. La densité
électronique est de8;5 10' cm 2. Courbes extraites de [131].

di usion a courte porté dominante dans cette barre de Hall [57]. Sur la gurg 4.]0
a), le plateau =2 commence aux alentours de 6 T contre 10 T avant illumination,
ce qui coincide avec une densité plus faible. Il a pu étre montré que la résistance de
Hall était parfaitement quanti ée avec une incertitude relative de I'ordre10 ° sur
une gamme de champs magnétiques allant dé& 75T jusqu'a 14 T (champ maximal
d'étude). Cette gamme de champs magnétiques est largement supérieure a la plage
d'utilisation du GaAs/AlGaAs qui est typiqguement d'un tesla.
Une seconde illumination de la résine aux ultra-violets a permis de descendre la

densité électronique jusqu'as = 4;6 10' cm ? et d'augmenter la mobilité jusqu'a

=7500cm?V s ! La gure b) met en évidence un début du plateau de Hall
qui commence a un champ magnétique proche de 5 T et qui se prolonge au dela
de 14 T. La gure|4.10 c) présente les résultats d'une comparaison entre les valeurs
de la résistance de Hall, sur le plateau = 2, a 14 T (a I'exception du point noir
qui est a 11 T), 0,3 K obtenues pour di érents courants de mesure et celle d'un
étalon de référence en GaAs/AlGaAs. La moyenne pondérée des mesures a permis
aux auteurs de calculer un écart relatif entre la résistance de Hall dans le graphéne
et dans le GaAs/AlGaAs : Ry=Ry =( 4,7 8;7) 10 ! L'accord démontré
constituait le test d'universalité de I'e et Hall quantique réalisé aux incertitudes
les plus faibles jamais obtenues dans le domaine de la métrologie. Ces travaux ont
également montré que le courant de rupture, en bleu sur la gufe 4]10 b), augmentait
de maniére continue jusqu'a 500A a un champ magnétique de 14 T. Or, il aurait d(
étre observé un maximum pour 9,5 T, champ pour lequel= 2 est théoriquement
atteint a la densité électroniquens = 4;6 10 cm 2. Les auteurs ont expliqué
I'extension du plateau de Hall vers les forts champs magnétiques par un transfert
de charge, proportionnel au champ magnétique, depuis la ZLG, bloguant ainsi le
facteur de remplissage a la valeur = 2.
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Figure 4.10 Travaux du NPL. a) Courbes de magnéto-résistance apres illumina-
tion ultra-violette. b) Courbes de magnéto-résistance apres une seconde illumina-
tion aux ultra-violets de la résine. En bleu, est représenté I'évolution du courant de
rupture de I'e et Hall quantique avec le champ magnétique. ¢) Mesures des écarts
relatifs entre la valeur de la résistance de Hall dans un étalon de GaAs/AlGaAs et de
I'échantillon de graphéne, pouns =4;6 10 cm 2 en fonction du courant. Pour

le graphéne, les mesures sont faites a 14 T (a I'exception du point noir qui est a 11
T) et a 0,3 K. La valeur moyenne pondérée de tous les points est symbolisée par la
ligne rouge tandis que les pointillés verts représentent l'incertitude de . Courbes
extraites de [57, 58].

Le modele du transfert de charge [76] décrit I'e et qu'a la ZLG sur la densité
électronique. La gure[4.11 a) schématise le mécanisme du principe du transfert de
charges de la ZLG vers le graphene po# = 0. Les états sont alors distribués de
maniere continue avec le niveau de Fermi. Ce modele permet d'expliquer la forte
densité électronique des échantillons de graphéne obtenu par décomposition ther-
mique du SiC. Une description plus détaillé du modéle de transfert de charges sera
présentée dans le chapitre 6.

A n de comprendre le mécanisme du transfert de charge ainsi que I'évolution du
courant de rupture, ce méme groupe du NPL, en collaboration avec le Laboratoire
National des champs Magnétiques Intenses (LNCMI), a mené une série de mesures
a tres fort champ magnétique. Pour cela, un échantillon de Hall d'une taille d&

22:5 m? [5] a été soumis a un champ magnétique allant jusqu'a 30 T. La densité de
courant de rupture de I'e et Hall quantique maximale,j. =43 Am 1, a été trouvée
a un champ magnétique de 23 T, visible sur les gurgs 4|12 a) et b). Le courant de
rupture augmente de maniére quasi linéaire jusqu'a 23 T. Le maximum de densité
de courant étant sensé apparaitre lorsque le facteur de remplissage vaut exactement
= 2, on devrait déduire une densité de porteuns = eB=h =1;1 10”?cm 2. Le
calcul de densité a faible champ, via I'e et Hall classique, donnait en fait une densité
dens=6;2 10" cm 2. Les auteurs ont conclu, la encore, a un transfert de charges
assisté par le champ magnétique qui bloque le facteur de remplissage a 2 dans les
systemes graphéne sur SiC. La gufe 412 c), qui présente une modélisation, montre
I'évolution de la densité électronique en fonction du champ magnétique (courbe
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Figure 4.11 Schéma de principe du transfert de charges du substrat de SiC vers
le graphéne sans champ magnétique. Figure adaptée de [55].

noire) induite par le transfert de charge de la ZLG vers le grapheéne.

Les travaux e ectués sur la croissance de graphéene obtenu par décomposition
thermique du SiC permettent désormais de fabriquer de larges surfaces de graphéne
de bonne qualité, ou la densité électronique peut étre modulée selon les besoins.

Le LNE a également travaillé sur graphéne obtenu par décomposition thermique
de SiC sur la face silicium. Les liaisons pendantes inhérente a ce type de crois-
sance, schématisées sur la gufe 4|13 a), dopent fortement le graphéne. Un moyen
de diminuer le dopage da au transfert de charge depuis la ZLG, est de découpler
la couche d'interface du substrat par hydrogénation. L'hydrogénation a pression et
température adéquates permet de briser les liaisons entre le carbone et le substrat et
de combler les liaisons pendantes [117]. La couche d'interface devient du graphéne
"quasi free standing". L'idée du C2N était d'hydrogéner faiblement I'échantillon
apres croissance a n de ne pas détruire les liaisons carbone-SiC, seules les liaisons
pendantes sont comblées (comme présenté sur la gdre 4.13 a)) an de diminuer
le dopage électronique. L'hydrogénation est faite en placant le graphene sous 100%
d’hydrogene & 820C pendant 10 mn. Les gureg 4.13 b) et c) permettent de com-
parer les courbes de magnéto-résistances avant hydrogénation (courbe b)) et aprés
hydrogénation (courbe c)). On peut observer que I'hydrogénation a permis de ré-
duire la densité électronique dgl;9 102 cm 2 a 1;1 10 cm 2, augmentant
également la mobilité de2236cm 2/Vs a 5450cm 2/Vs a 1,6 K. Des mesures XPS
con rment que les liaisons pendantes ont bien été comblées aprés hydrogénation.
Des mesures de précision ont été réalisées a 0,3 K, I'exactitude de la résistance de
Hall n'a pas été trouvée meilleure qué 10 3. Cette mauvaise quanti cation a été
expliquée par de la dissipation sur I'un des bords de la barre de Hall. La résistance
longitudinale sur un des bords a cependant été trouvé inférieure a 5 nusqu'a des
courants élevés de 250A, tandis que sur l'autre bord, une résistance de 150 est
mesurée méme pour de trés faibles courant de 10 nA. Le C2N a donc produit du
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Figure 4.12 Travaux du NPL sur un échantillon de Hall d'une surface dé

225 m? fabriqué a partir de graphéne sur SiC. a) Tension longitudinale en fonction
du courant électrique, ou la tensionV,, = 10 V dé nit le courant de rupture.

b) Courbe de magnéto-résistance combinée a la courbe d'évolution du courant de
rupture maximal en fonction du champ magnétique. c) Evolution de la densité des
porteurs en fonction du champ magnétique, en noir, déterminée par modélisation
avec le modele de transfert de charges [57]. Courbes extraites de [5].

graphene a fort potentiel pour la métrologie, dont le dopage peut étre contrélé. I
reste cependant a améliorer 'homogénéité de la croissance.

Le graphéne par dépdt en phase vapeur sur métal

Le NIST a été le premier laboratoire de métrologie a travailler sur du graphene
polycristallin produit par CVD sur cuivre dans un but métrologique. Un feuillet
de graphéne de 7 mma été transféré sur un substrat de SigSi ou la couche Si
sert de grille [123]. Les mesures ont été faites dans une con guration de Van der
Pauw. Un plateau de Hall a été observé par variation de la tension de grille. Des
mesures e ectuées a 1,7 K, 14 T et a 100 nA ont montré des résultats Iégerement
di érents selon la nature des porteurs de charges. Pour des trous, la valeur de la
résistance longitudinaleR,, n'était jamais inférieure a 200 . La résistance de Hall,
quand a elle était écartée de la valeur quanti é8=2¢? de 50 , soit un écart relatif

RS=Ry =3 10 3. Lorsque les porteurs étaient des électronR,, > 500 tandis
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Figure 4.13 Travaux C2N/LNE. a) Schéma du principe d'hydrogénation. b)
Courbes de magnéto-résistance de I'échantillon de graphéne avant hydrogénation.
c) Courbes de magnéto-résistance de I'échantillon de graphéne aprés hydrogénation.
Courbes extraites de [105].

que l'écart de la résistance de Hall & la valeur quanti ée=2¢? atteignait 100 |, soit
RE=Ry =8 10 3 en valeur relative. Donc des écarts a la quanti cation de Hall
tres importants ont été observés qui n'étaient pas expliqués par les auteurs.

En 2014, le Laboratoire National de métrologie et d'Essais a également travaillé
sur du graphene produit par CVD sur cuivre. Le graphéne est poly-cristallin et
la taille typique des grains est comprise entre 1 et 10m [80]. Le graphene a été
transféré sur un substrat SiQ/Si ou le Si est utilisé comme grille. La taille de
la barre de Hall était de200 400 m? (visible sur la gure c)). Une image
optique de I'échantillon de graphéne aprées avoir été déposé sur le substrat F8Dest
représentée sur la gur¢ 4.14 a). Il est possible d'observer des zones plus foncées, qui
correspondent a des multi-couches de graphéne. Des lignes foncées sont révélatrices
de plis du graphene et sont visibles sur I'imagés 4]14 a) mais également sur 'image
AFM b). Les techniques de mesures optiques et AFM n'ont évidemment pas
permis de mettre en évidence les joints de grains. Les plateaux 2et 6 sont
visibles sur les courbes de magnéto-résistance de la gure 4.14 d). Les mesuré&gde
et Ry ont été realisees a 19 T et 0,3 K en variant la tension de griNg. Cependant les
mesures ont montré une dissipation importante en régime d'e et Hall quantique, avec
des valeurs dedR,, =150 a1l Asurleplateau = 2, similaire a celles mesurées
par le NIST. Les auteurs attribuent cette dissipation aux joints de grains ainsi qu‘aux
plis du graphéne. Les lignes de défauts traversant I'échantillon court-circuiteraient
les deux de bords de I'échantillon, permettant ainsi a des états faiblements localisés
de créer des rétro-di usions. La modélisation d'un type de joint de grain (défaut 5-8)
est visible sur la gure[4.14 c). La gure[4.14 d) montre la circulation du courant le
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long de ce type de défaut, con rmant que des états délocalisés peuvent s'étendrent
le long de lignes de défauts coupant I'échantillon de part en part. Cette étude a

permis de montrer que pour la métrologie, il est nécessaire d'étudier du graphene
mono-cristallin a n d'éliminer au moins l'impact des joints de grain|([80].

Figure 4.14 Travaux LNE a) Image optique, b) Image AFM et c) Image optique

de la barre de Hall de I'échantillon de graphene apres avoir été déposé sur le substrat
SiO,/Si. d) Courbes de magnéto-résistance en fonction dg a 19 T et 0,3 K. e)
Représentation schématique d'une ligne de défauts causée par un joint de grain.
f) Distribution spatiale du courant dans I'‘échantillon. Une densité de courant nie
existe le long d'une la ligne de défauts et traverse I'échantillon. Images extraites
de [80]

Le dépbt en phase vapeur sur SiC

Début 2015, le LNE publie les premiers résultats concernant un échantillon fa-
brigué par CVD (propane/hydrogene) sur SiC. La taille de la barre de Hall est
de 100 420 m?, gure a) [81]. L'échantillon est couvert d'une bi-couche de
ZEP520a et de PMMA mais il n'a subi aucune illumination ultra-violette a n de
modi er la densité de porteurs. Des mesures de magnéto-résistance ont permis de
déterminer une mobilité électronique d8500cm?V s ! et une densité électronique
de3;2 10' cm 2, gure b). On peut également observer un trés grand pla-
teau de Hall qui commence aux alentours de 4 T et qui s'étend jusqu'a 19 T (valeur
maximale du champ magnétique accessible). Ce trés grand plateau a été bien décrit
par le transfert de charge. Des mesures de résistance longitudinale et de Hall ont
été faites sur une large gamme de champ magnétique. A partir de 10 T et jusqu'a
19 T, une résistance de Hall sans écart a la valeur quanti é&e=2¢? est mesurée avec
une incertitude relative de mesure inférieure & 10 ° a une température de 1,4 K
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et pour un courant de mesure de 20A, gure b). Pour les mémes conditions
expérimentales, la résistance longitudinale est inférieure a 30. La gure C)
présente la résistance longitudinale en échelle de couleur en fonction du courant et
du champ magnétique. La ligne noire correspond a une résistancea®® . En
dessous d'un courant de 40A, aucune dissipation importante n'est mesurée. Pour
la premiére fois la résistance de Hall dans le graphéne est quantiéd a 10 ° a
dans des conditions expérimentales de fonctionnement similaires a celles d'un étalon
GaAs/AlGaAs (10 T, 1,3 K et 60 A).

Figure 4.15 Travaux LNE a) Barre de Hall de dimension100 420 m. b) En
haut, écart de la valeur de la résistance de Hall par rapport a la valeur théorique
en fonction du champ magnétique. Au milieu, courbe de magnéto-résistance pour
I'échantillon de graphéne et d'un étalon en GaAs/AlGaAs de type LEP514. En bas,
mesure de la résistance longitudinale en fonction du champ magnétique pour un
courant de 20 A. c) Mesure de la résistance longitudinale en fonction du champ
magnétique et du courant. Courbes extraites de [81].

4.3 Conclusion

Les di érentes technologies de croissance du graphéne, ainsi que les principaux
résultats métrologiques ont été passés en revue dans ce chapitre. Il apparait que
I'e et Hall quantique peut étre tres robuste dans le graphéne, cependant la mise
en +uvre d'un étalon en graphene n'est pas chose aisée. La taille des échantillons
est cruciale, c'est pourquoi I'exfoliation n'est plus utilisée pour la métrologie de
I'ohm. La croissance CVD sur cuivre peut étre une piste sérieuse pour fabriquer du
graphene de qualité, mais il faut s'interesser aux mono-cristaux de grandes tailles que
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I'on sait aujourd'hui produire [17,73]. La décomposition thermique du SiC permet
d'obtenir des échantillons de bonne qualité, c'est I'une des principales voies pour
fabriquer du graphene pour des applications métrologiques. Au début de ma these,
la croissance CVD sur SiC apparaissait comme une alternative prometteuse ayant
déja montrée de bons résultats. Ma these a débuté par I'étude d'un échantillon
fabriqué par cette technique de croissance qui présente un trés large plateau et une
basse densité électronique. Cette étude est présentée au chapitre 6.
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Chapitre 5

Le dispositif expérimental

La salle expérimentale du LNE a été spécialement construite pour la métrologie.
Les murs sont totalement recouverts par une feuille de cuivre, visible sur la photo
a) qui sert de cage de Faraday connectée a la terre. La salle est blindée contre
les signaux électromagnétiques aux fréquences comprises entre 10 kHz et 3 GHz. La
température et I'hygrométrie de la salle sont régulées par un ux d'air laminaire
respectivement a20 0;2 C et a50 5% d'humidité, a n d'éviter la dérive des
di érents appareils électroniques.

Une photographie d'une partie de la salle est visible sur la guffe 5.1. Sur cette
photographie, on peut retrouver di érents éléments servant a réaliser des mesures de
résistance dont un systeme cryo-magnétique ainsi que le Comparateur Cryogénique
de Courant (CCC) qui seront décrit dans la suite de ce chapitre.

5.1 Les systemes cryo-magnétiques

5.1.1 Les cryostats

Les conditions d'observation de I'e et Hall quantique requierent que les échan-
tillons soient plongés dans de fortes inductions magnétiques de plusieurs teslas et
refroidis a trés basse température, souvent en dessous de 4,2 K, la température de
I'nélium liquide. Pour cela, la salle est équipée de deux systémes cryo-magnétiques.
Pour limiter les vibrations, chaque cryostat est suspendu sur une plaque en acier,
elle-méme installée sur une fosse bétonnée. La fosse bétonnée est mécaniquement
découplée du reste du laboratoire et repose sur du sable. Le découplage est visible
sur la photo[5.2 b).

Le premier systéme, visible sur la gurg 5|3, est un cryostat contenant un aimant
supraconducteur générant une induction magnétique de 14 T (a4 K)/16 T (a 2,2
K), ainsi qu'un insert dans lequel se font face ( gur¢ 5]4 c)) les échantillons dans un
faible volume d'hélium liquide. En diminuant la pression dans l'insert par pompage,
on évapore les atomes d'hélium les plus chauds qui emportent, a la fois de I'énergie
cinétique et I'énergie nécessaire a I'évaporation. La température du bain d'hélium
descend ainsi aux alentours de 1,3 K : on appelle ce bain le pot a 1 K.

Le deuxieme systeme, photographié sur la gufe .4 a), est un cryostat a hélium
3 dont la température de base est 0,3 K. Le cryostat contient un aimant 19,5 T (a
4 K)/20,2 T (a 2,2 K). L'avantage de hélium 3 est qu'a température identique, sa
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Figure 5.1 Photographie de la salle d'expérience avec les diérents éléments
utilisés pour réaliser une mesure de résistance.

chaleur spéci que est bien plus importante que celle de I'hélium 4. L'isotope hélium
3 est bien plus cher que I'hélium 4 du fait de sa rareté. Pour limiter la quantité
d'hélium 3 nécessaire au refroidissement, I'hélium 3 est recyclé. Ce cryostat est
composeé d'un pot a 1 K faiblement couplé thermiquement & une pompe a sorption.
Cette derniere pompe I'hnélium 3, ce qui permet de diminuer la pression résiduelle
du gaz, provoquant ainsi la baisse de la température du liquide jusqu'a 0,3 K. La
température de 0,3 K peut étre maintenue pendant approximativement 12 heures.

5.1.2 Les cannes de mesure

Les deux cannes de mesure, pouvant étre insérées dans les réfrigérateurs, sont
équipées de deux porte-échantillons au format TO8. Ces deux supports sont disposeés
en bas de la canne, cela permet par exemple, d'avoir en méme temps un échantillon
de graphéne ainsi qu'un étalon LEP514 (hétérostructure GaAs/AlGaAs). Les deux
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Figure 5.2 a) Photographie de la salle lors de la construction. b) Photographie
d'un cryostat dont la dalle sur laquelle il repose est mécaniquement découplée du
sol du laboratoire.

échantillons se font face et ne sont séparés que de quelques millimetres. lls sont ainsi
dans un volume limité, homogéne en température et champ magnétique. La partie
basse d'une canne de mesure est visible sur les photographies des gdurés 5.4 b) et
c). Sur la gure b), un échantillon étalon de GaAs/AlGaAs est en train d'étre
installé, tandis que sur la photographie c), deux échantillons se font face en bas de
la canne de mesure. Deux thermometres de types CERNOX et Ruy@insi qu'une
résistance, controlés par un TRMC2, sont placés a l'intérieur du cylindre en laiton
encapsulant les deux échantillons. La résistance sert de chau age pour réguler la
température entre 1,3 K et 70 K.

Pour le systeme cryo-magnétique 18/20 T, les deux porte-échantillons sont reliés
aux connecteurs en haut de la canne par deux groupes de quatre cables blindés,
chacun par une tresse INOX (un groupe par porte-échantillon). La tresse INOX
reliée a la terre sert de blindage et peut étre utilisée comme garde pour limiter les
fuites de courant pour certaines con guration de mesure. Chaque céable regroupe
trois Is de cuivre de jauge AWG 34, d'une résistance d'environ 2, isolés avec
du polytétra uoroéthyléne (PTFE) et torsadés entre eux. La résistance électrique
d'isolation entre les Is est de l'ordre de 100 T. Le fait de torsader les cables
entre eux permet de limiter les forces électromotrices induites par les rayonnements
électromagnétiques. Les cables de mesure sont serrés sur un doigt froid, lui-méme
soudé sur une piece de thermalisation en cuivre. La température de cette piéce est
entre 2 et 3 K, lorsque le réfrigérateur est a 300 mK. La chaleur apportée par les
cables (50 W) est trés inférieure a la puissance de refroidissement du réfrigérateur
hélium 3 a 300 mK (400 W). Au niveau supérieur de la canne, les Is de mesure
sont connectés sur des connecteurs Fischer a trois pinoches, isolés par du PTFE et
rendus hermétiques par l'injection d'une résine époxy a haute isolation électrique.
Ces connecteurs permettent d'une part, de ne pas perdre d'hélium 3 gazeux et de
conserver le vide a l'intérieur de la canne cryogénique et d'autre part de réaliser
une trés bonne isolation entre les connecteurs et la masse ainsi qu'entre les pinoches
elles-mémes. La continuité électrique du cablage est conservée jusqu'au boitier de
branchement.

Pour le systeme cryo-magnétique 14/16 T, une canne cyogénique, un cablage et
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Figure 5.3 Photographie du systéme cryo-magnétique a hélium 4.

une connectique similaires ont été installés.

5.2 Les techniqgues de mesure meétrologiques des ré-
sistances

5.2.1 Le Comparateur Cryogénique de Courant

Le Comparateur Cryogénique de Courant (CCC) est un appareil central en
métrologie [26]. Le CCC est un transformateur "parfait" fonctionnant en régime
continu. Le principe de fonctionnement repose sur le théoreme d'’Ampeére et l'e et
Meissner. Pour expliquer son principe de fonctionnement, on considére un tore su-
praconducteur traversé par deux Is dans lesquels circulent deux couraritset | ,,
comme on peut le voir sur le schéma de la gufe 5.5 a). Le théoreme d'’Ampére
impose que la circulation de l'induction magnétique8 sur un contour fermé soit
proportionnelle a la somme algébrique des courants traversant le contour :

I

B:dl = 0(|1+ I |) (51)
ou | est le courant d'écrantage supraconducteur ety = 4 10 'V.s.A Im !t
est la perméabilité magnétiqgue du vide. Ce théoréme est imagé sur la gure]5.5

a). L'induction magnétique a l'intérieur d'un supraconducteur est nulle du fait de
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Figure 5.4 a) Photo du dispositif hélium 3 avec la bobine magnétique 18/20
T. b) Photographie des porte-échantillons sur la canne cryogénique. Sur le porte-
echantillon du bas, une barre de Hall étalon en GaAs/AlGaAs est en train d'étre
installée. c) Deux échantillons sont installés, typiquement un échantillon de graphene
et un en GaAs/AlGaAs.

I'écrantage du champ magnétique par un courant supraconductelirgénéré en ré-
ponse au champ magnétique. Le courahtgénéré par I'e et Meissner circule le long
du tore supraconducteur et vaut donc :

|:|1+|2 (52)

Le CCC est composé de plusieurs enroulements supraconducteurs en NbTi, en-
roulés a l'intérieur d'un blindage supraconducteur de forme torique en plomb. Un
schéma du CCC est présenté sur la gufe 5.5 b) et une photographie d'un CCC est
visible sur la gure[5.§ a). Le blindage en Pb se recouvre plusieurs fois sur lui-méme,
sans qu'il n'y ait de contact électrique entre les di érentes couches de ce blindage.
Cette géométrie en "serpent qui se mord la queue" oblige le courant d'écrantage a
circuler le long d'un chemin fermé, de la surface intérieure vers la surface extérieure
du tore, gure B.5b). Il peut aussi étre détecté par une bobine de captation (pickup
coil) de ux connectée a l'inductance d'entrée d'un SQUID.

Considérons des enroulements de nombres de toli's et N,, traversés respec-
tivement par des courantsl; et |,. D'aprés le théoreme d'Ampére, le courant su-
praconducteur circulant a la surface du blindage supraconductelgcc est propor-
tionnel au nombre d'ampére.tours, soit la somme des courants circulant dans les
enroulements multipliés par leur nombre de tours :

lccc = Nil1 Naly (5-3)

On peut chercher a connaitre la di érence entre un courant de référence et un courant
a étalonner. Pour cela, faisons circuler les courants et |, dans des directions
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Figure 5.5 a) Principe du théoréme d'ampére dans un tore supraconducteur. b)
Schéma d'un CCC comprenant deux Is dans lesquels circuleht et I,. Le courant
supraconducteur résultant est capté par une bobine connetée a un SQUID.

opposées. En choisissant des nhombres de tours adéquats on a :
ICCC = N]_l]_ N2|2 0 (54)

Il est possible d'asservir le rapport 1=I, a partir du signal | ccc pour maintenir de
maniére précisd ccc = 0. L'équation [5.4 devientN;l; = N3l et par conséquent
N1=N, = 1,=I;. Le rapport des courants est égal au rapport des nombres de tours
des enroulements. La sensibilité du CCC est dé nie par la valeur du couraBtcc

qui génére un quantum de ux magnétique o = h=2e dans la boucle du SQUID,
soit :

SCCC -

@tcc

@ souip (9)

OoU squip estle ux magnétique détecté par le SQUID.

Pour le CCC utilisé dans nos expériences, qui est équipé d'un SQUID DC (Quan-
tum Design), la sensibilité esSccc 138 A.tour= . La gure présente la densité
spectrale de bruit exprimée en o= Hz du CCC utilisé dans notre expérience en
fonction de la fréquence. Autour de 14 kHz, on peut voir quelque pics qui corres-
pondent aux résonances propres au CCC. Ces pics proviennent du couplage entre
les capacités des di érentes spires et les inductances des enroulements du CCC.
On peut voir que pour les fréquences inférieures a quelque kHz, jusqu'a environ 6
Hz, les pics présents sont principalement dis & des vibrations mécaniques. A plus
basse fré%l@ce, le bruit semble étre blanc jusqu'a 0,1 Hz, avec un rﬂj\@u proche
de10 (= Hz, supérieur au niveau de bruit du SQUID qui est d8 o= Hz. En
prenant en compte le gain du CCC qui est dg _Atour/ o, on obtient la sensibilité
en courant du CCC qui est de80 pA tour= Hz. En dessous de 0,1 Hz, le bruit
en 1=f du SQUID devient dominant. Pour 2000 toyrs, la sensibilité en courant est
donc SR%eurs = 4nA= 4 et la résolution est40 fA= Hz avec le SQUID Quantum
Design. Pour limiter les e ets des champs magnétiques extérieurs, le CCC est posi-
tionné a l'intérieur de plusieurs blindages magnétiques : deux blindages en plomb,
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Figure 5.6 a) Photographie d'un CCC. b) Photographie du CCC ainsi que des
di érents blindages magnétiques, présents sur la canne cryogénique.

eux-mémes recouverts par un blindage CRYOPERM, les di érents blindages sont
visibles sur la gure[5.6 b).

L'exactitude du CCC est directement liée a la qualité du blindage magnétique
toroidal. Les fuites entrainant des erreurs, peuvent étre apportées par la longueur
nie du blindage ainsi que la cheminée qui amene les Is dans le blindage. Pour mesu-
rer expérimentalement I'exactitude du CCC, un fort courant (typiguement =100
mA) est envoyé dans des enroulements de méme nombre de toNrsnais connec-
tés en opposition. Le désaccord en ampeére.tours du CCC donne lieu a un ux
non nul, mesuré par le SQUID de détection. Ainsi I'erreur relative sur le nombre de
tours est ensuite donné S ccc = NI. Il a été calculé |[121] que le blindage doit se
recouvrir sur une longueur équivalente a presque 3 tours pour que les fuites de ux
magnétique soient su samment faibles pour atteindre une exactitude de 10 ©,
en valeur relative sur la mesure des rapports du courant. Le blindage du CCC utilisé
a une longueur équivalente de 2 tours 3/4 et les mesures d'opposition donnent des
erreurs relatives des enroulements du CCC de quelques 1,

Le CCC est un instrument extrémement précis, exact et versatile. Il est utilisé
pour les mesures de résistance longitudinale, transverse ainsi que pour I'ampli cation
et la génération de petits courants.

5.2.2 La mesure de la résistance longitudinale

En régime d'e et Hall quantique, la résistance longitudinale et la résistance trans-
verse sont des grandeurs importantes liées entre elles. La mesure de l'une donne des
informations sur l'autre. La mesure précise de la résistance longitudinale est plus
facile a mettre en +uvre et fournit de précieuses informations quand a 'homogénéité
de I'échantillon, au comportement de la résistance de Hall ou bien & son niveau de
guanti cation. La mesure de la résistance longitudinale des barres de Hall se fait par
une mesure 4 Is. Le schéma de principe de la mesure est représenté sur la gure
5.8. Deux Is injectent le courant (noirs sur la gure), tandis que les deux autres
mesurent la chute de tension longitudinale. Cette mesure peut se faire en régime
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Figure 5.7 Spectre de bruit du CCC en fonction de la fréquence.

de courant continu DC ( Is oranges) ou de courant alternatif AC (Is bleus). Dans

les deux cas, une source de courant fabriquée au laboratoire est utilisée. C'est une
source bas bruit avec une haute isolation électrique alimentée par des batteries. Les
calibres de courant sont compris entre 0,2A/V et 20 mA/V. Elle est pilotée par

une source de tension externe, un générateur de tension Keithley 263 pour le ré-
gime continu, ou une détection synchrone Signal recovery 7265 fonctionnant a une
fréquence faible (2 Hz) pour le régime alternatif.

Un moyen de mesurer la chute de tensio, aux bornes de la barre de Hall est
de connecter un nanovoltmetre de précision de type EMNL11 (visible sur la gUre b.8)
ou EMN31, dont la sortie est branchée sur un HP3458A qui permet de communiquer
avec un ordinateur pour enregistrer le signal en tension.

Il est possible de remplacer le voltmétre par un Comparateur Cryogénique de
Courant (CCC) en n'utilisant qu'un seul enroulement de nombre de tourdl,, ty-
piqguement 2065. Ce branchement permet de réaliser les mesures dans les régimes
de courant DC et AC. Toute di érence de potentielV,, entre les deux contacts de
tension crée un couranti qui circule dans I'enroulement du CCC. Puisque toute
résistance 2 Is est égale &, en régime d'e et Hall quantique, le couranti est égal
a Vix=Ry. Le couranti détecté est converti en un signal de tension par I'électro-
nique du SQUID. Le signal est ensuite enregistré par un HP3458A (pour le régime
continu) ou par la détection synchrone (pour le régime alternatif) qui sont tous deux
connectés a un ordinateur.

En régime d'e et Hall quantique, la résistance mesurée par le CCC vaut :

Ry = :—RH (5.6)

ou | est le courant principal circulant dans la barre de Hall. Pour un courant de 50
A, un nombre de toursN; = 2065, une sensibilité du CCC deS8QpA/tours/Hz *
on obtient une résolutionr, sur le plateau =2 en régime d'e et Hall quantique :

80 102 12906 p__
50 10° 2065 0 " M2 (5.7)
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Figure 5.8 Schéma de mesure de la résistance longitudinale.

La résolution en résistance est plus faible d'un okplgde grandeur que celle obtenue
avec un nanovoltmeétre de type EMN11 140 = Hz.

Le systeme de mesure en courant continu est utilisé pour mesurer des résistances
longitudinales tres faibles, de I'ordre du micro-ohm. Le temps de mesure est long,
de l'ordre de 10 minutes. A contrario, la détection en régime de courant alternatif
(2 Hz) permet des mesures plus rapides mais moins précises qui sont utiles, typique-
ment pendant des variations de champ magnétique (typiquemebtmT.s 1) ou de
température 20 mK.s 1).

5.2.3 La mesure de la résistance de Hall

La gure a) présente le protocole de comparaison des résistances de Hall.
Pour nos travaux, la résistance de Hall du graphene est la résistance dont on souhaite
connaitre la valeur par rapport a celle d'une résistance étalon en GaAs/AlGaAs.

Comme on peut le voir sur la gure, une mesure du rapport des résistances
le.as = Rioo=Ri.caas, €ntre une résistance étalolR;o0 = 100 et la résistance de
Hall de I'étalon en GaAs/AlGaAs Ry.gaas €St réalisée a n d'étalonner la résistance
R100 (en principe par rapport aRg=2). Cette mesure est réalisée avant et aprés la
mesure du rapportréraloh = Ri00=Ru-craph €Ntre la resistanceR o et la résistance
de Hall du grapheneRy.grapn - Cette mesure “"aller-retour” permet de soustraire la
dérive temporelle de la résistancR1o pourtant trés faible (7 10 Y/jour). L'écart
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Figure 5.9 a) Représentation schématique du protocole de mesure de résistance
de Hall du graphéne. b) Schéma de fonctionnement du pont de comparaison du LNE.

relatif entre la résistance de Hall du graphene et du GaAs/AlGaAs est donné par :

RH-Graph — (RH—Graph RH—GaAs) - (r(13aAs + r%aAs)=2 réraph (58)

RH-GaAs I'Gaas

L'incertitude typique obtenue pour une mesure de Ry.grapn €St de3 10 *°, pour
un courant de 50 A et un temps de mesure de total de 3h.

Le rapport r des résistances est mesuré en utilisant un pont de comparaison de
résistances, dont le schéma de principe est représenté glire| 5.9 b). Deux sources
de courant alimentent les deux résistanceRp et Rs avec des courantdp et |s.

Rp est la résistance de Hall, tandis qu&s est une résistance étalon d&00 . Le
rapport des courants envoyés est pré-ajusté, de sorte que la tension aux bornes du
détecteur de zéro représente moins d© ° de la tension aux bornes des étalons.
Les courantslp et I g circulent dans des enroulements du CCC respectivement de
Np et Ng tours. Les enroulements utilisés sonlp = 2065 et Ng = 16, de sorte
que Np=Ns = 2065=16 = 129 0625 soit proche de(Rk =2)=R;00 = 129;064Q Le
rapport des courants étant proche du rapport des enroulements, le couraricc

est tres faible et peut étre détecté par le SQUID. Le rapport de couramg=Ilp est
asservi pas le CCC de maniére a ce glgcc = 0. Un enroulement supplémentaire
N, est utilisé pour y faire circuler un faible courant o = |5, ou est une fraction
du courant | s prélevée par un diviseur de courant. est choisi de telle sorte que le
détecteur de zéro (nanovoltmétre de type EMN11) mesure une tension nulle. Dans
ces conditions on obtient les deux équations :

Rp'p = Rs|3 (59)
et
Nplp = NSIS+ NAIS (510)
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ce qui mene a :

Ns
== 1+ 2 5.11

Rs _
R_p =
Cette équation permet de connaitre le rapport des résistances en fonction unique-
ment du rapport des enroulements et de la fraction qui est étalonnée. On choisit

d'utiliser des fractions du diviseur de courant légerement supérieures et inférieures
de maniére a encadrer la fraction théorique qui annule exactement la tension. Les

deux fractions utilisées, . et  donnent lieu a deux tensiond/ . etV , mesurées
par le détecteur de zéro. La fraction a I'équilibre est alors calculée grace aux deux

équations[5.9 e{ 5.70 :
_ iV ]

+( 4 )jV T+ V1] (5.12)

Les valeurs des fractions doivent étre prises de part et d'autre de la valeur a I'équi-
libre, tout en restant dans de faibles valeurs pour que le détecteur de zéro fonctionne
dans un régime linéaire et avec un maximum de rejet de mode commun. Le mode
opératoire pour calibrer une résistance est le suivant :

On commence par déterminer approximativement la fraction d'équilibre , on
choisit alors les deux fractions. et , une supérieure et une inférieure a

On sélectionne la fraction inférieure , on injecte un courantl; dans la
résistance primaire et un courant; dans la résistance secondaire. On attend
guelques secondes, typiquement 10 secondes selon le Itre du détecteur de zéro
utilisé, le temps que les tensions se stabilisent. On mesure alors la tendidn
La mesure dure environ 25 secondes.

On inverse ensuite la polarité des courants.l, et s sont envoyés dans leur
résistance respective, on attend de nouveau quelques secondes que le systéme
se stabilise puis on mesur¥ . Cette alternance de polarité de courant est
répétée plusieurs fois selon l'incertitude de mesure a atteindre. Les alternances
de la polarité du courant permettent de soustraire les o sets.

Aprés que la mesure pour la premiere fraction est faite on passe a la seconde
en repétant le méme processus. On injeclg et IS et on mesure la tension
V% puis |, etlg pour obtenir la tensionV , et on répéte cette alternance
de courant.

Le schéma du protocole de mesure mesure est montré gfire 5.10 a). La quarkité

est la moyenne de plusieurs groupe de mesure. Un groupe de mesure est représenté
en trait plein sur la gure a). Pour un groupe, la tensiorV . est calculée de la
facon suivante :

V, = V1++ + V2++ Vl + T V2 + (5.13)
2
Les tensions mesurées pour chaque groupe sont ensuite moyennéesest déter-
minée de maniére similaire. Si on prend le niveau de bruit donné par chacun des
appareils du circuit d'étalonnage, on peut calculer le bruit total en tension lors d'un
étalonnage. Le tableau suivant décrit les principales contributions au budget des
incertitudes de type A lors d'un étalonnage :
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Figure 5.10 a) Principe de calibration d'une résistance. La tension nulle obtenue
pour la fraction a I'équilibre  est représentée par le trait tireté gris. La valeur de
la tension pour deux fractions (. a gauche et a droite) symétriques autours de
o et en fonction de la polarité du courant est représentée. b) Ecart-type d'Allan en
rouge, en noire une courbe en 72, L'écart-type d'Allan est linéaire ent % ce qui
impliqgue que le bruit est blanc pour un temps de mesure allant jusqu'a environ 60
minutes, soit I'équivalent de 9 groupes de mesure.

D
Source du bruit Niveau de bruit nvV/~ Hz
SQUID DC 0,5
Détecteur de zéro Ii;\/lNll 7
Bruit Johnson-Nyquist ( 4kg TR) 1
Bruit total 7,1

Le niveau de bruit en tension pour la mesure du rapport00 =(Rk=2) avec un
courant de 50 A circulgnt dans Rx=2, des enroulements\N, = 2065, N5 = 16 et
Na = 16 est de 7,1 nV/ Hz. Le bilan d'incertitude de type A est dominé par le
bruit du détecteur de zéro.

Le bruit de I'expérience, en conditions réelles, est estimé par I'écart-type d'Allan.
Cette quantité évolue en , ou est le temps de I'expérience et, un exposant qui
dépend de la nature du bruit. Il est donc possible de di érencier les types de bruits
en analysant I'évolution de I'écart-type avec le temps. Par exemple, en présence
de bruits blancs, I'écart-type d'Allan évolue comme %2, On considére un temps
total d'expérienceT = M o ouM est le nombre total de mesures ety est le temps
entre deux mesures successives. On dé mjt comme étant la ieme moyenne d'une
mesure calculée sur un temps = m o ou m peut aller jusqu'a M=2. La variance
d'Allan s'écrit :

1 X4
2M 1)

=1

S =mo)= (G G)2 (5.14)

Pour les mesures longues, la variance d'Allan totale assure une plus grande

con ance, c'est donc cette forme qui est utilisée dans la suite. Elle s'écrit :

1 X

é( =m 0) = —1) - (q+j+1 q+j)2 (5-15)
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ou M mesures sont réalisées a= . Le vecteur comprenant les mesures est sy-
meétrisé de maniére a fabriquer un vecteur virtuej . Au centre du vecteurq , on
retrouve les mesures originales, = g, lorsquel i M. Les mesures symétrisées
apparaissent de part et d'autre des mesures initialeg, ; = g et gy.,; = Qv+ |,
lorsquel j M 1 On peut noter que la durée totale sur laquelle I'analyse peut
étre faite équivaut a la moitié du temps de mesure total.

La gure b), présente I'écart-type d'Allan de la mesure en tension (exprimeé
en valeur relative de résistance). L'évolution en = de I'écart-type d'Allan prouve
gue le bruit est blanc et que I'écart-type sur la valeur moyenne est un bon estimateur
de l'incertitude de type A de la mesure. Par exemple, avec un courant typique de
50 A, lincertitude relative de type A vaut 2 10 ° sur la mesure du rapport
de résistancedl00 =Rg-,, pour un temps de mesure de 38 minutes. L'écart type
d'Allan a également permis de déterminer qu'il était préférable de faire plusieurs
alternances courtes plutét qu'une seule mesure plus longue.

Dans la suite, ces di érentes techniqgues de mesures seront utilisées an de dé-
terminer précisément la valeur de résistance de Hall et la résistance longitudinale.
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Chapitre 6

Le graphene CVD sur SiC comme
étalon de résistance electrique

Avant le début de ma thése, les résultats obtenus avec I'échantillon 12159-3-1
ont permis de montrer que le graphene pouvait étre utilisé pour réaliser I'étalon
de résistance électriqgue a e et Hall quantique dans les mémes conditions que les
hétérostructures en GaAs/AlGaAs. Comme nous l'avons présenté précédemment
dans le chapitre 5, la résistance de Hall quanti ée a pu étre mesurée sans écart a la
valeur théorique avec une incertitude dd 10 ° en valeur relative a 1,3 K, 10 T
et 50 A [81]. Sur la base de ces résultats tres encourageants, nous avons continué
a étudier des barres de Hall en graphene produites par la méme technique.

6.1 La croissance CVD de graphene sur SiC

Figure 6.1 a) Structure cristallographique du substrat 6H-SiC utilisé. b) Photo-
graphie du réacteur. c) Représentation schématique du protocole de croissance CVD
sur substrat de SiC. d) Schéma des étapes de la formation de graphéne sur la surface
du substrat par la technique utilisée.

Le graphéne que j'ai étudié pendant ma these a été fabriqué au Centre de Re-
cherche sur I'Hétéro-Epitaxie et ses Applications (CRHEA) par I'équipe d'A. Mi-

81



chon. La croissance du graphéne a été réalisée par un dépdt chimique en phase
vapeur (CVD) d'un mélange gazeux de propane/hydrogéne sur la face silicium d'un
substrat 6H-SiC semi-isolant de carbure de silicium (SiC) (gurg 6.1 a)). La crois-
sance se fait a l'intérieur d'un réacteur CVD horizontal dont une photographie et un
schéma sont présentés sur les gures B.1 b) et c). Un mélange de gaz hydrogéne/argon
circule a une pression de 800 mbar et a une température proche de 180Qorsque

le gaz de propane est ajouté, la croissance du graphéne commence (schéma de la
gure d)) et dure quelques minutes| [91]. Il a été montré que les conditions de
croissance de cette méthode hybride, permettent de moduler les propriétés structu-
rales et électroniques du graphéne produit [53]. La concentration en hydrogene et
la température sont deux des principaux parametres : une faible concentration en
hydrogéne (typiquement 20%) et une haute teer_ératLge_ entrainent une croissance
du graphene sur une couche d'interface (ZL& 3 6 3 R30 et présente un
dopage intrinséque n (électrons). A l'inverse, une haute concentration en hydrogéne
et une température plus basse amenent a l'absence de la ZLG et le graphéne est
dopé p (trous). Plusieurs plaquettes ont été produites avec une faible concentration
en hydrogene et a haute température, a partir de substrats 6H-SiC de Tank.Blue,
ayant un angle de découpe hors axe (cut-o ) de 0,16%. Les parameétres de croissance
propres a chacune des plaquettes sont détaillés dans le tablgay 6.1.

Figure 6.2 Image de la topographie de la surface par AFM a) et reconstruction de

la surface 3D b) de graphene apres la croissance sur le substrat de SiC. Les marches

atomiques du substrat de SiC sur lesquelles le graphéne est déposé sont visibles. c)

Image LEEM (Low Eletron Energy Microscopy). Les taches sombres peuvent étre

associéees a des bi-couches de graphéne. Le trait blanc représente une longueur de 1
m.

Des images obtenues par microscopie a force atomique (AFM) sont présentées
sur les gures[6.2 a) et b). Le graphéne recouvre la totalit¢ du substrat de SiC.
Les marches atomiques du substrat de SiC sont également mises en évidence. Les
marches ont une largeur typique de 300 nm et une hauteur de 0,75 nm. L'image de
la gure c), obtenue par microscopie a électrons de faible énergie (LEEM Low
Energy Electron Microscopy), démontre que le substrat est majoritairement couvert
par une mono-couche de graphene. Les taches sombres correspondent a des zones
de bi-couches de graphene, couvrant un pourcentage non négligeable de la surface
de la couche de graphéene (entre 10 et 25). Les zones oblongues de bi-couches
sont majoritairement alignées avec les marches du substrat, ce qui suggere que la
croissance de la bi-couche démarre le long des marches, comme attendu. La longueur
typigue d'une zone de bi-couche ne dépasse pas quelques micro-metres et est bien
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inférieure a la taille de la barre de Hall ensuite fabriqué. Leur largeur ne dépasse
pas celle d'une terrasse atomique de SiC. Les zones de bi-couches sont séparées les
unes des autres

L'image de diraction LEED (Low-energy electron dbractlorﬂ) de la gure b
a), démontre l'existence de la couche d'interface (ZL& 3 6 3 R30, quise
trouve a l'interface entre le graphéne et le substrat SiC (schématisé sur la gure
b)). La mesure ARPES (Angle-resolved photoemission spectroscopy), présentée
sur la gure [6.3 c), con rme la présence des bandes électroniques caractéristiques
de la mono-couche de graphéne ainsi que de la bi-couche. Elle indique également un
dopage en électron initial important, voisin del0** cm?, que I'on peut expliquer par
un transfert de charges depuis la ZLG vers le graphéne. Le transfert de charges peut
avoir lieu car certains atomes de silicium ne sont pas lies a la ZLG (seul 1/3 des
atomes de carbone de la ZLG sont liés au substrat) et laissent des liaisons pendantes

(en orange sur la gure[6.B b)).

Figure 6.3 a) Imﬁlge LEFD (Low Eletron Energy Di raction) montrant la pré-
sence d'une ZLG6 3 R30. b) Schéma de la couche de graphéne qui
repose sur la ZLG eIIe-meme liée au substrat SiC par quelques liaisons. Les liaisons
pendantes sont représentées en orange. Image extraite de [117]. ¢) Image ARPES
(Angle-Resolved Photo-Emission Spectroscopy) mettant en évidence le cone de Dirac
d'une mono-couche ainsi que les bandes paraboliques d'une bi-couche. La bi-couche
couvre 10% de la surface d'aprés l'intensité des pics satellites.

Nous avons réalisé des mesures sur plusieurs barres de Hall ayant des parametres
de croissance légérement di érents avec I'objectif d'établir éventuellement des corré-
lations entre les conditions de croissance, les propriétés structurales et les propriétés
de transport électronique, notamment en régime d'e et Hall quantique pour l'uti-
lisation métrologique. Au total, quatre plaquettes ont été testées. La température,
la pression, le taux d'hydrogene ainsi que le temps de croissance de chacune des
plaguettes sont indiqués dans le tabledu 6.1.

6.2 La fabrication de barres de Hall
Les images AFM nous ont permis de connaitre l'orientation des marches par
rapport aux bords du substrat pour ensuite réaliser des barres de Hall paralleles

ou perpendiculaires aux marches, an d'étudier leurs e ets sur les propriétés de
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Plaquette | Température | Pression| Taux de H, | Temps de croissance
(O (mbar) (%) (min)
12159-3 1550 800 23 5
13051-b 1550 800 44 10
16543 1550 800 25 15
16545 1600 800 25 15

Table 6.1 Tableau récapitulatif des di érents parametres de croissance.

I'e et Hall quantique dans le graphéne. Le tablead 6|2 récapitule les diérentes
orientations des barres de Hall par rapport aux bords des marches, ainsi que leurs
tailles respectives.

Plaquette | Taille ( m) | Nombre de barres de Hall Orientation de la barre ()
12159-3 | 420 100 6 45
85 20 6 45
13051-b | 820 200 8 4 14 et4 +76
420 100 8 4 14 et4 +76
16543 820 200 12 6//et6 ?
16545 | 1620 400 1 1 9
820 200 6 3 9 et3 +81
420 100 2 1 9 etl +81

Table 6.2 Tableau récapitulatif des di érentes caractéristiques des barres de Hall
fabriquées en graphene. Sont résumés : la taille, le nombre et I'orientation par rapport
aux marches du substrat des di érentes barres de Hall.

Le processus de fabrication des barres de Hall a été développé au C2N par D.
Kazazis, pour les plaquettes de graphene 12159-3 [81] et 13051-b [115]. Durant ma
thése, j'ai reproduit la méme technique pour trois autres plaquettes : la plaquette
16543 et deux plaquettes 16545. La méthode est la suivante : tout d'abord, la pla-
quette de graphéne est recuite sous vide 10 mPa) pendant 1 min a 500C. La
durée de la montée en température est de 500 s tandis que le refroidissement est
de 3h30. Les plaquettes sont ensuite immédiatement protégés par un dépbt de ré-
sine PMMA. Les motifs ainsi que l'orientation des barres de Hall entre elles sont
présentés sur la gurg 6.4 a). Un Nanomasqueur "VISTEC EBPG 5000 plus” (vi-
sible sur la photographig 64 b)) est utilisé pour dessiner la barre de Hall par li-
thographie électronique sur la résine PMMA. Le graphéne est enlevé en dehors du
motif en utilisant une gravure ionique réactive (Reactive lon Etching RIE) fon-
dée sur un plasma oxygéne. Des contacts ohmigues sont réalisés par un dépét de
Pd/Au (60/20 nm) sur une ne couche de titane (2,5 nm) préalablement dépo-
sée pour augmenter l'accroche. Les plots de soudure sont formés par une bi-couche
de Ti/Au (20/200 nm) a cheval entre le dépdt de Pd/Au et une zone sans gra-
phéne pour obtenir une meilleure adhésion au substrat SiC. Si le Ti/Au est déposé
sur les plots Pd/Au, les bondings ultrasonigues ont tendance a décoller les dépbts
métalliques. Finalement, les barres de Hall sont couvertes par 300 nm de MMA
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Figure 6.4 a) Masques des barres de Hall pour la plaquette 13051-b. Les plus
grandes barres ont une largeur de 200m, les plus petites font 100 m b) Nano-
masqueur du C2N utilisé pour réaliser les barres de Hall.

(8,5) MAA EL10 de Microchem(poly(methylmethacrylate-co-methacrylate acid)) et
300 nm de ZEP520A (poly(methylstyrene-co-chloromethylacrylate)) de Zeon Che-
micals. Comme nous l'avons vu au chapitie 4.2.2, la résine ZEP520A est une résine
photo-chimique qui réduit la densité d'électron sous illumination utra-violette [§2].
Cependant aucune illumination n'a été réalisée pour toutes ces barres de Hall.

Les di érentes barres de Hall réalisées sont récapitulées dans le tabl¢ay 6.2.
Celles-ci devraient nous permettre de répondre a plusieurs problématiques en ce qui
concerne les performances des barres de Hall en tant qu'étalon a e et Hall quantique :
Quel est le niveau de reproductibilité entre di érentes barres de Hall ? Quel est I'e et
de la largeur de la barre de Hall? Quel est I'in uence de l'orientation des marches
du substrat par rapport a la barre de Hall (comme représenté sur la gufe 6.5) ?

6.3 La plaquette 13051-b

Pour la plaquette 13051-b, les conditions de croissance di erent Iégérement de
celles de la plaquette 12159-3 dont les premiéres mesures sont intervenues aupara-
vant. Le tableau[6.], qui résume les parameétres de croissance, indique que le taux
d'hydrogénation ainsi que le temps de croissance sont plus importants lors de cette
croissance comparativement a la croissance du graphéne de la plaquette 12159-3.

Une image AFM de la couche de graphéne 13051-b est visible sur la gre 6.2
b), ainsi qu'une image LEEM sur la gure[6.2 c).Un échantillon de Hall d'une taille
de 420 100 m? a été étudié et est visible sur la photographie de la gure 6.6.
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Figure 6.5 Schéma d'une barre de Hall représentant I'angle entre la barre de
Hall et les marches du substrat.

Figure 6.6 Image par microscopie optique de la barre de HalllQ0 420 m?)

en graphene sur SiC qui a été étudiée. Les résistances de contacts sont de I'ordre de
1 . L'orientation des marches du substrat est également représentée par les traits
noirs. Le sens du champ magnétique positif est également dé ni.

Les images AFM ainsi que LEEM, permettent de connaitre I'orientation exacte de
la barre de Hall par rapport aux marches du substrat. Cet angle est de -14La
taille de la barre de Hall est bien plus grande que la longueur typique d'une zone de
bi-couche de graphéne et les zones de bi-couches étant disjointes les unes des autres,
elle ne peuvent donc pas court-circuiter les deux états de bord de la barre de Hall.
Quelques mois se sont écoulés entre la fabrication des barres de Hall sur la
plaquette 13051-b, les mesures de transport électroniques préliminaires réalisées au
laboratoire Charles Coulomb (L2C) de Montpellier puis le refroidissement de la
barre de Hall au LNE. La plaquette a été refroidie lentement, environ 1 K/min,
jusqu'a une température de 1,3 K, a n qu'elle ne subisse pas de choc thermique trop
important. A cette température, la résistance longitudinale par carré ainsi que la
résistance de Hall ont été mesurées pour un courant de mesure de 100 nA, en faisant
varier le champ magnétique. La courbe de la gure §.7 présente le résultat de cette
mesure. La densité d'électrons extraite de la dépendance en champ magnétique de
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la résistance de Hall a faibles champs magnétiques (régime d'e et Hall classique)
estns = 1;8 10" cm ? et la mobilité électronique extraite de la conductivité
longitudinale de Drude(B = 0) est = 9400 cm?V !s 1. L'écart de la courbe de
résistance de Hall apparaissant B > 1;5 T, révele la formation d'un plateau a une
valeur de résistancé=(6€?). Un large plateau de Hall = 2, a la valeur de résistance
de h=(2¢?), commencant a un champ magnétique de 2,5 T est observé, tandis que
la résistance longitudinale par carré chute a zéro. Le plateau s'étend jusqu'a 14 T
(champ maximal disponible pour cette étude). La grande robustesse du plateau en
température est démontrée par la courbe en pointillé rouge qui représente la valeur
de la résistance de Hall en fonction du champ magnétique a une température de
100 K. Le plateau = 2 est toujours visible, bien que non-quanti & précisément.
Une magnéto-résistance d'un étalon de résistance en GaAs/AlGaAs est tracée an
de comparer la largeur des deux plateaux de Hall. Le plateau de Hall de la barre de
Hall en graphene s'étend sur plus de 11 T, contre 2 T pour celui en GaAs/AlGaAs.
Les résistances de contact ont été mesurées en trois Is et en régime d'e et Hall
guantique. Les contacts ont une résistance inférieure a 1,2 Les contacts de la
source et du drain ont une résistance inférieure a 0,1pour un contact de 100 m

de large, ce qui est tres bon. La valeur de chaque contact est représentée sur la gure
[6.6. On peut également préciser que les courbes de magnéto-résistance réalisées avec
di érentes paires de tension permettent d'extraire des densités d'électrons similaires,
les variations de densité sont inférieuresf5 10 cm 2, démontrant ainsi la bonne
homogénéité de la densité de porteurs pour cet barre de Hall.

6.3.1 Les propriétés metrologiques de la barre de Hall 13051-

b
En utilisant les techniques de mesure décrites dans le chapitre 6, des mesures
d'exactitude de la résistance de HalRyg sur le plateau = 2 ont été réali-

sées et leurs valeurs comparées avec celle de la résistance de Hall d'un étalon en
GaAs/AlGaAs (LEP 514) Ry.gaas, €galement mesurée sur le plateau= 2. La -
gure[6.8 a) montre I'écart relatif entre les valeurs des résistances de Hall des deux
dispositifs quantiques(Ry.c  Rh.caas)=Ru.caas, €n fonction du champ magnétique
auquel le graphene est soumis. Le champ magnétique de I'étalon en GaAs/AlGaAs
étant xe a 10,67 T. Les mesures sont e ectuées a 1,3 K et pour di érents courants
de mesure. Entre 3,5 T et 14 T, la résistance de Hall du graphéne ne montre aucun
écart signi catif a la valeur quanti ée h=2¢? aux regard des incertitudes relatives
de mesureu. 1 10 °. Ce plateau, parfaitement quanti € sur plus de 10 T, est
a comparer a la largeur en champ magnétique du plateau de quanti cation mesuré
avec la méme précision dans un étalon en GaAs/AlGaAs qui est typiguement de 1
T. Sur la méme gamme de champ magnétique, de 3,5 T a 14 T et a une température
de 1,3 K, la résistance longitudinale par carrB,, ne dépasse pa40 . En dessous
de 5 T le courant de mesure est diminué, passant de 5@ a 10-20 A, an de
pouvoir conserver la trés faible résistance longitudinale par carré. Un minimum de
5 2 est trouvé entre 5 et 6 T pour des courants de 50A (gure §.8]a)).

La robustesse de la quanti cation deRy a di érent champ magnétique, le long
du plateau, a été testée en augmentant la température et en gardant un courant de
mesure compris entre 10 et 50A. Les résultats des di érentes mesures de résistance
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Figure 6.7 Pour la barre de Hall de graphene, la résistance longitudinale par carré
apparait en vert et la résistance de Hall en rouge. Pour I'étalon en GaAs/AlGaAs, la
résistance de Hall est représentée en bleu. Les résistances sont données en fonction
du champ magnétique. La température de la plaquette est de 1,3 K et le courant de
mesure est de 100 nA. La courbe en pointillé rouge représente la résistance de Hall
de la barre de Hall de graphéne a une température de 100 K. Les segments au dessus
des courbes de résistance de Hall représentent les gammes de champs magnétiques
pour le graphéne et une barre de Hall en GaAs/AlGaAs typiqguement utilisée en
métrologie, sur lesquelles la résistance de Hall ne s'écarte pas de la valeur quanti ée
h=2¢? de plus del 10 ° en valeur relative.

de Hall et de résistance longitudinale par carré sont reportés sur la gure 5.8 b). La
température maximale pour laquelle est préservée une quanti cation de la résistance
de Hall a mieux quel 10 °, est de 10 K pour un champ magnétique de 8,5 T et

un courant de 20 A.

La robustesse en courant de la quanti cation de la résistance de Hall a été entie-
rement réalisée en étudiant la dépendance en courant de la résistance longitudinale
par carré Ry,. En e et, la mesure de I'écart de la résistance de Hall a la valeur
théorique Ry étant e ectuée avec le pont de comparaison de résistance, le méme
courant électrigue de mesure doit circuler dans la barre de Hall de graphene et dans
la barre de Hall de GaAs/AlGaAs, a n d'éviter tous les biais expérimentaux dus
au pont de comparaison. Pour les courants supérieurs a 68, I'écart de Ry gaas @
h=2¢? devient supérieur a1 10 ° dans la barre de Hall GaAs/AlGaAs utilisée, a
1,3 K et 10,7 T. Il nous est donc impossible de réaliser des mesures &, précises
a de plus forts courants de mesure. Nous avons utilisé la relation de couplage qui
existe entre Ry et Ry (qui sera détaillée dans la suite) pour déterminer le courant
maximal pour lequelRy ne s'écarte pas de plus d& 10 ° de la valeur quanti ée.

Les mesures ont été réalisées a 1,3 K, a plusieurs champs magnétiques et plusieurs
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Figure 6.8 a) Ecart relatif de la résistance de Hall en graphéne par rapport
a celle du GaAs/AlGaAs(Ru.c  RH.caas)=Ru.caas €t résistance longitudinale par
carré Ry, en fonction du champ magnétique pour di érents courants de mesure, a 1,3
K.b) (Rhc RH.cars)=Ru.cans €t Ry en fonction de la température, pour di érents
champs magnétiques et courants de mesure.R), en fonction du courant de mesure,
pour di érents champs magnétiques a 1,3 K. Le trait en pointillé représente une
résistance longitudinale par carré de 30A.

températures. La gure[6.8 c) donne I'exemple de trois séries de mesures réalisées a
1,3 K et pour trois champs magnétique8 de 5T, 6 T et 8 T an de déterminer
le courant critique. Au total c'est donc un trés grand nombre de mesures qui a été
réalisé. Le trait en pointillé représente une résistance longitudinale par carré de 30

, correspondant a un niveau de quanti cation de la valeur de la résistance de Hall
meilleur quel 10 ° en valeur relative, en considérant un couplage entiR,, et
Ry de 0,5 (la valeur de ce couplage sera discutée dans la suite). On observe que le
seuil de résistance d80  est atteint pour un courant plus élevé lorsque le champ
magnétique augmente entre 5 T et 8 T, passant respectivement de 159a 500 A.
Ce maximum n'avait jamais été atteint auparavant dans le graphéne.

En dé nissant le courant critique I et la température critique T, comme étant
les courants et températures maximales pour lesquels la résistance longitudinale par
carré reste inférieure a 30 et la résistance de Hall ne s'écarte pas de la valeur
quanti ée a plus del 10 ° en valeur relative, il a été possible de réaliser les gures
a) et b). La courbe[ 6.0 a) est obtenue a la fois par des mesuresRjg mais
également par des mesures d&,. La température critique augmente avec le champ
magneétique jusqu'a un maximum del, = 10 K pour B = 8 T. La température
critique diminue ensuite faiblement pour atteindre 9 K & 14 T. Pour la courbe §.9
b), seules des mesures d&,, ont pu étre faites car des mesures précises Beg
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Figure 6.9 a) Valeurs de T. pour lesquellesRy 30 et/ou (Ruc

RH-caas )=RH.caas 1 10 ® en fonction de l'induction magnétique, pour di é-
rents courants. b) Valeurs del . pour lesquellesR,, 30 , pour di érentes va-
leurs de champs magnétiques et pour trois températures. c) Le volume bleu clair
représente le domaine des conditions expérimentales du graphene pour lesquelles
(RH.c  RH.cans)=RH-caas 1 10 °. La surface bleue foncée correspond au do-
maine des conditions d'utilisation de notre étalon LEP 514 en GaAs/AlGaAs.

ne peuvent étre réalisées pour les forts courants (pour les courants supérieurs a 60
A, l'écart de Ry.gans a h=2€? devient supérieur a1 10 ° dans la barre de Hall

GaAs/AlGaAs utilisée). Entre 2,5 et 8 T, le courant de rupture augmente avec le

champ magnétique, passant ainsi de; = 150 A pourB =5Tal., =500 A

pour B =8 T, a 1,3 K. Au dela, le courant de rupture diminue faiblement avec

le champ magnétique. La gure 6.9 b) présente également des mesured dpour

des températures de 5 et 9 K. Le courant de rupture n'est pas aussi élevé qu'a plus

faible température mais vaut tout de mémd, =300 AaT=5KpourB=10T

etl.=100 AAaT=9KpourB=10T.

Ces courbes permettent de determiner le domaine des conditions d'utilisation
(B;T;1) pour lesquelle{Ry.c  Ri.cans)=Ru-caas 1 10 °. Cet espace des phases
est visible sur la gure[6.9 c). Le volume bleu clair représente I'espace des phases
du graphéne. En le comparant a celui du GaAs/AlGaAs, en bleu foncé, il apparait
gue le graphéne est caractérisé par des conditions d'utilisation beaucoup plus éten-
dues que le GaAs/AlGaAs et plus simples a mettre en +uvre. La résistance de Hall
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est tres bien quanti ée méme a des champs magnétiques aussi faibles que 3,5 T,
des températures aussi hautes que 10 K ou des courants de mesure de 30Q.a
densité de courant pouvant circuler dans la barre de Hall tout en conservant une
quanti cation de Ry a1 10 ° prés est de 5 A.m?. Cette valeur est supérieure

a la densité de courant mesurée dans les hétérostructures GaAs/AlGaAs, typique-
ment 0,25 A.m ! [62]. Ce résultat démontre, pour la premiére fois, que le graphéne
surpasse le GaAs/AlGaAs, en terme de facilité d'utilisation. Cette barre de Hall
13051-b de graphéne est tres polyvalente : on peut noter des points de fonction-
nement particuliers tels que (5 T, 5 K, 50 A) ou bien (6 T, 5 K, 160 A). Ces
conditions expérimentales qui sont compatibles avec une instrumentation fondée sur
de petits aimants supraconducteurs et un systéme cryo-magnétique compact fonc-
tionnant sans apport d’hélium liquide, tel que celui développé par les chercheurs du
NPL en collaboration avec la compagnie Oxford [56]. Dans ce dispositif fonctionnant
a3,8Ket5T, larésistance de Hall d'un graphéne obtenu par décomposition ther-
mique d'un substrat de SiC a été mesurée avec une précisionsde 10 ° en valeur
relative pour un courant de 10 A. Ces systemes compacts devraient permettre de
disséminer facilement les futurs étalons de résistance en graphene.

Dans le but de déterminer I'accord entre le graphéne de la plaquette 13051-b et
le GaAs/AlGaAs avec la meilleur précision possible, un grand nombre de mesure
a été réalisé dans les conditions expérimentales ou le graphéne est bien quanti é :
T=1;3K,B=4 8Tetl =20 60 A.Le calcul de la valeur moyenne pondérée
des écarts des 28 comparaisons donn®Ry=Ry = ( 0;9 8;2) 10 ! [115]. Ce
résultat apporte une véri cation de l'universalité de I'e et Hall quantique avec une
incertitude jamais atteinte. Ce résultat supporte le fait que I'e et Hall quantique est
universel et vautRy = h=(ie?) indépendamment du matériau utilisé.

6.3.2 L'homogénéité de la barre de Hall 13051-b

La qualité de la barre de Hall 13051-b se manifeste notamment a travers I'homo-
généité spatiale de ses propriétés. La gure 6|10 a) présente les écgRs.c
Rh.caas )=Ru.caas mesurés pour di érentes inductions magnétiques et pour trois
paires de Hall (A,G), (B,F) et (C,E). Pour les trois paires, les écarts sont infé-
rieurs a1;5 10 ° en valeur relative, pour les di érents champs magnétiques et
courants de mesure. L'écart-type expérimental sur la moyenne des mesures faites
avec les trois paires de terminaux est faible et représenté sur la gdre §.10 b). Ces
écarts sont inférieurs & 10 ° en valeur relative a4 T et a 5 T, & une température
de 1,3 K et pour les deux sens de champ magnétique. Entre 4 et 10,8 T, la dispersion
des points est inférieure 10 ° pour des courants allant jusqu'a 60 A. L'homo-
géneéité de toutes ces mesures montre que la barre de Hall 13051-b de graphéne est
de tres bonne qualité sur la totalité de la barre de Hall. De plus, I'homogénéité des
propriétés de transport électronique, comme la densité ou la mobilité, est elle aussi
veri ée pour les trois paires de terminaux de mesure.

Cette barre de Hall a donc démontré des caractéristiques exceptionnelles trés ho-
mogenes sur toute sa surface. L'e et Hall quantique est trouveé tres robuste vis a vis
du courant, de la température et la résistance de Hall reste parfaitement quanti ée
jusqu'a des champs magnétiques faibles. Cette barre de Hall a toutes les propriétés
d'un étalon a e et Hall quantique idéal et able. De telles caractéristiques peuvent
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Figure 6.10 a) En haut, (R4 ¢ RH caas)=Ru caas €n fonction du champ
magnétique mesuré pour di érents courants et pour les di érentes paires de contacts
(A,G), (B,F), (C,E). b) Ecart-type sur la moyenne des mesures dR,.¢ pour trois

di érentes paires de mesures, en fonction du champ magnétique et pour di érents
courants.

permettre de grandement simpli er I'utilisation des étalons dans les centres d'étalon-
nages en exploitant, par exemple, des systemes cryo-magnétiques contenant de petits
aimants supraconducteurs de quelques teslas. De plus, 'augmentation des courants
de mesure pouvant atteindre 0,5 mA permet d'envisager l'utilisation d'appareils de
mesure commerciaux.

6.4 L'in uence des cyclages thermiques et du temps
sur les barres de Hall

Apres avoir réalisé la totalité des mesures souhaitées, la plaquette étudiée est
réchau ée jusqu'a température ambiante puis sortie de son insert. Aprés observation
de la plaquette par microscopie optique, il s'avére que des ssures au niveau de la
bi-couche de résine peuvent étre présentes. Ce type de ssure a été observé sur la
plaquette 12159-3 (photographie gur¢ 6.11 a)) ainsi que sur la plaquette 13051-b
alors que les plaquettes les plus récentes (16543 et 16545) en sont, pour l'instant,
exemptes. Cette photographie a été prise quatre ans aprés la fabrication des barres
de Hall. Des ssures de la bi-couche de résine PMMA/ZEP520A apparaissent sur
la quasi-totalité de la plaquette. Les cyclages thermiques causent des variations
brusques de température provoquant ainsi des contractions de la bi-couche de résine
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lors du refroidissement (ou des dilatations lors du réchau ement) capables de la
ssurer. On observe cependant que les ssures n'apparaissent qu'a l'extérieur des
barres de Hall. Le graphene au niveau des barres de Hall est toujours bien protégé
par la bi-couche de résine. Il apparait que ces ssures sont sans in uence sur la
guanti cation de la résistance de Hall. On peut cependant se demander pendant
combien de cyclcage thermique la résine va continuer a étre stable sur les barres de
Hall.

Figure 6.11 a) Photographie de la plaquette 12159-3. b) Mobilité électronique
en fonction de la densité électroniques pour les di érentes plaquettes étudiées a
une température de 1,3 K. Les di érentes eches représentent I'évolution temporelle
de la densité en électron.

Aucune modi cation des propriétés ne sont observées lorsque la plaquette est
conservée a basse température dans le systéme cryomagnétique, méme sur de longues
périodes de temps qui peuvent étre supérieures a deux années. A l'inverse, lorsque
la plaquette est conservée a température ambiante, sous atmosphére d'hélium et
dans le noir, des changements peuvent survenir. Par exemple, pour la barre de
Hall 13051-b, nous mesurons qu'un contact s'est détérioré en I'espace d'une année
et vaut maintenant 330 : m contre 20 : m précédemment. Une dérive de la
densité d'électrons ainsi que de la mobilité électronique sont également mesurées. Les
plaquettes 12159-3, 13051-b et 16545 présentent une dérive de la densité électronique
dans le temps, représentée par des éches sur la gyre .11 b). Une augmentation
de la densité d'électrons ainsi qu'une diminution de la mobilité électronique sont
observées pour les couches de graphéne qui ont subit deux mesures séparées d'une
période de conservation a température ambiante.

A titre d'exemple, la barre de Hall 13051-b a été stockée durant deux années
a température ambiante, dans le noir et sous atmosphére d'hélium et sa densité
d'électrons passant des =1;8 10" cm 2ang=4;5 10" cm 2. Cette variation
peut étre due a la désorption d'hydrogene qui saturait les liaisons pendantes de
la ZLG, ou a des adatomes qui ont réussi a traverser les couches de polyméres.
L'évolution de la densité ne permet plus de mesurer une parfaite quanti cation
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de Hall pour un champ magnétique inférieur a 6 T. De plus on n'observe pas de
corrélation entre la densité électronique et la durée entre les étapes de croissance,
de fabrication des barres et la mesure a basse température. Il est donc nécessaire de
pouvoir moduler de facon able la densité électronique a n de pouvoir utiliser les
barres de Hall de graphéne a des champs magnétiques accessibles et pratiques. Pour
cela nous avons étudié la décharge corona.

6.5 Controle de la densité de porteurs de charge
et étude du transport électronique a densité de
porteurs variable

En plus de chercher un moyen de contrer I'évolution de la densité lors de la
conservation a température ambiante, nous avons cherché a obtenir la parfaite quan-
ti cation de la résistance de Hall a plus bas champ magnétique, I'objectif nal étant
de pouvoir obtenir une parfaite quanti cation avec un aimant permanent. Atteindre
une guanti cation exacte deRy a de faibles valeurs de champ magnétique simpli e-
rait la mise en +uvre expérimentale de I'étalon a e et Hall quantique. Nous avons
vu précédemment dans la partig 3.4.4 que, théoriquement, la résistance de Hall dans
le graphéne pourrait potentiellement étre quantiée a = 2 a trés faible champ
magnétique (a partir de 1 T a 4 K) grace a un large écart énergétique entre les deux
premiers niveaux de Landau. Le facteur de remplissage des niveaux de Landau pou-
vant étre contrdlé par la densité de porteurs, nous avons voulu étudier le contrble
de la densité électronique pour du graphéne sur SiC. La densité électronique intrin-
seque dans le graphéne sur SiC est élevée a cause du transfert de charge, la diminuer
pourrait permettre de faire apparaitre le début du plateau de Hall a = 2 a plus
faible champ magnétique. Nous avons donc étudié plusieurs barres de Hall dont la
densité d'électrons a évolué, soit de maniére naturelle avec le temps, soit par l'action
de décharges corona, c'est-a-dire en déposant des ions en surface du polymeére.

6.5.1 La modulation de la densité électronique par la dé-
charge corona

Il est possible de modi er la densité de porteurs du graphéne en déposant des
ions chargés sur la couche de polymére qui recouvre I'échantillon. Cela est pos-
sible grace a un pistolet anti-électricité statique, utilisant I'e et corona. Le pistolet
peut générer des décharges positives ou négatives selon la compression ou la dé-
tente de la gachette, provoquant une compression ou un étirement sur un cristal
piézo-€électrique, lui-méme connecté a une pointe métallique. L'e et corona est un
phénomeéne de décharge électrique partielle entrainée par l'ionisation de I'air entou-
rant une pointe métallique conductrice soumise a une forte tension. Il s'en suit un
phénomene d'avalanche qui permet, selon la polarité de la tension appliquée sur
la pointe, de déposer des ions positifs (principalements&8*) ou négatifs (princi-
palement CQ;) en surface de la bi-couche de ZEP520A et PMMA au dessus du
graphéne. Le principe de fonctionnement de la décharge est schématisé sur la gure
a). Sur la partie de gauche, la décharge corona est dite positive. La décharge
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est amorcée par un électron résultant de l'ionisation d'un atome par I'e et photo-
électrique (étoile rouge sur la gure). L'électron généré est alors accéléré vers la
pointe. Sur sa trajectoire, des collisions inélastiques ont lieu avec plusieurs atomes
créant une avalanche électronique ionisant de plus en plus d'atomes. Les ions, étant
chargés positivement, vont subir le champ électrique de la pointe et ainsi migrer
vers la couche de graphene. L'ionisation se passe a l'intérieur de la zone encerclée
en pointillé, sur quelgues millimetres au maximum [19]. En dehors de cette région,
les ions créés dans le plasma sont mis en mouvement par le champ électrique. Des
ions positifs se déposent en surface, le graphéne obtient ainsi un dopage plus fort en
électrons a cause du couplage capacitif.

La décharge négative fonctionne di éremment. Les électrons initiant I'avalanche
sont extraits de la pointe et accélérés. Les collisions créent également des ions positifs
qui vont se rapprocher de la pointe. Au fur et & mesure que les électrons réalisent
des collisions, ils perdent de I'énergie. En dehors de la zone encerclée, les électrons
ont susamment peu d'énergie pour étre acceptés dans le nuage électronique de
molécules électronégatives, formant des ions négatifs. Le champ électrique généré
par la pointe n'est plus su sant pour attirer les ions. Ils vont nir leur course sur
I'échantillon.

La modulation de la densité électronique par décharge corona a été realisée a
température ambiante, la distance entre le pistolet corona et la couche de graphéne
était de quelques centimetres. La barre de Hall étant connecté a une détection syn-
chrone, il était possible de suivre I'évolution de la résistance de Hall en temps réel
lors des décharges coronas. Immédiatement apres avoir utilisé le pistolet a décharge
corona sur I'échantillon, une modi cation de la résistance est observée. La résistance
de Hall mesurée diminue (augmente) si on appuie (relache) la gachette du pistolet.
Une augmentation (diminution) de la résistivité peut s'interpréter comme une di-
minution (augmentation) de ng dans le cas simple ou = cte puisque =1=nse .
Nous verrons plus loin gue ce modeéle pourn'est pas complet. On remarque éga-
lement que la résistance évolue plus fortement lorsque la distance entre la pointe
conductrice et I'échantillon est faible. Une étude réalisée par Lartset al [83], sur
une barre de Hall en graphéne épitaxié sur SiC a montré l'instabilité du dopage
immédiatement aprés la décharge par une variation de densité de trous non négli-
geable de 3 102 cm 2 en I'espace de 10 minutes aprés modi cation de la densité par
décharge corona. Dans notre cas, la densité se stabilise aprés quelques secondes et
reste stable sur plusieurs heures. Cette instabilité peut conduire a une inhomogénéité
lorsque la barre de Hall est refroidie rapidement apres la décharge.

Le tableau[6.3 récapitule les di érentes plaquettes, les barres de Hall ainsi que
leur taille, les densités de porteurs, les mobilités électroniques et les résistances de
contact. Les plaquettes 12159-3 et 13051-b ont été fabriquées en 2012 et 2013 res-
pectivement, tandis que la croissance des couches 16543 et 16545 a été faite en 2016.
Les plaquettes 16543-1 et 16543-2 ont été mesurées a deux semaines d'intervalle. On
observe que la densité est similaire (4% d'écart) sur deux barres de Hall de cette
méme plaquette, ce qui montre une bonne homogénéité spatiale de la densité sur
une large surface. Toutes les plaquettes présentent des dopages initiaux inférieurs
a 10" cm 2. Aprés avoir mesuré des barres de Hall de 20n et de 100 m sur la
plaguette 12159-3, il apparait que la taille des barres de Hall ne semble pas avoir
d'e et ni sur la densité électronique initiale, ni sur la mobilité électronique, ni sur
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Figure 6.12 a) Schéma du principe du dopage par décharge corona. L'étoile rouge
correspond a l'ionisation d'un électron par e et photo-électrique, qui est a l'origine

de la réaction en chaine. Les étoiles oranges symbolisent des chocs inélastiques, tandis
que les étoiles vertes I'addition d'un électron au nuage électronique d'une molécule
électronégative. b) Mesures de la résistance de Hall en fonction du champ magnétique
de la barre de Hall 12159-3-1 a di érents dopages sur la paire de Hall centrale. c)
Résistance de Hall pour la barre de Hall 12159-3-p4 a la densité= 3;6 10" cm 2

a 1,3 K. Les deux séries de mesure ont été réalisées a trois semaines d'intervalle.

la résistance des contacts.

6.5.2 Les courbes de magnéto-résistance

La modi cation de la densité par décharge corona a permis de modi er la densité
électronique entrel;5 10° cm 2 et 1;9 10% cm 2. En dessous dg;5 10Y
cm 2, le plateau de Hall n‘apparait plus quanti é. La gure b) montre plusieurs
courbes de magnéto-résistances de la barre de Hall 12159-3-1 a di érentes densités
électroniques. Le début du plateau de la résistance de Hall apparait a plus faible
champ magnétique lorsque la densité électronique est faible, comme attendu. On
peut également observer que le plateau= 6 n'est pas visible poums=1;8 10
cm 2, cela résulte de la faible mobilité qui ne permet pas d'observer de quanti cation
de l'orbite cyclotron au champ requis( 1;2 T). Pour une densité électronique
élevée del9 10' cm 2, il est au contraire clairement développé puisque le plateau
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= 6 est atteint & un champ magnétique 10 fois supériefr 12 T). A ce champ
magnétique, l'orbite cyclotron est bien plus faible et devient quanti ée. A cette
densité, le plateau =10 commence a apparaitre.

La gure c) présente la mesure de la résistance de Hall pour deux paires de
Hall distinctes en fonction du champ magnétique pour la barre de Hall 12159-3-p4
de 20 m de large a la densité électroniques = 3;6 10 cm 2. La premiére série
de mesures, représentée par la courbes orange (pairg)ret la courbe rouge (paire
n 2), montre un écart de pente de 9%. Il apparait que le dopage est inhomogene
sur une distance de 20 m, qui est la distance entre les deux paires de Hall. La
plaquette 12159-3 est conservée a basse température (1,3 K) pendant trois semaines
et la méme mesure est de nouveau réalisée sur les deux paires de Hall. Le résultat
est présenté par la courbe cyan (paire ) et par la courbe bleu (paire n2). L'écart
des pentes est alors de 5%. Il apparait donc que l'inhomogénéité apportée par les
décharges corona diminuent avec le temps.

6.5.3 La mobilité électronique

Les courbes de magnéto-résistances réalisées sur toutes les barres de Hall per-
mettent de déterminer la densité électronique en utilisant I'e et Hall classique ainsi
que la mobilité électronique extraite de la conductivité longitudinale de Drude. A
partir de ces valeurs il a été possible de réaliser la coufbe 6.13 a) ou est représentée
la mobilité électronique en fonction de la densité électroniques pour les barres
de Hall 1 et 2 de la plaquette 12159-3 ainsi que pour la barre de Hall 13051-b, a
la température de 1,3 K. Les variations dens résultent de la décharge corona ou
du vieillissement. Les deux barres de Hall de la plaquette 12159-3 présentent une
mobilité électronique voisine a densité électronique donnée. La mobilité électronique
évolue avec la densité électronique de maniere semblable dans les deux couches. La
contribution dominante a la dépendance de est du type 1=ns. Selon Das Sarma
et al., cette dépendance est caractéristique d'interactions a courte portee [119]. Ce
type d'intéraction a déja été montré dominant dans du graphéne sur SiC a basse
température (< 50K) [127]. Si les centres di useurs sont ponctuels et électriquement
neutres, il a été montré que la conductivité s'écrit comme [96] :

@ 1
hniR2

(6.1)

ou n; est la densité surfacique des centres di useurs. En utilisant le fait que= n se
on obtient la mobilité électronique associée a des di useurs ponctuels courte portée :

e 1

hn. nRZ (6.2)

SR
La courbe rouge de la gurg 6.13 a) est un ajustement de la mobilité électronique
des barres de Hall 12159-3-1 et -2 selon I'équation= sg + ¢ [21]. En plus
de la diusion sur des centres diuseurs ponctuels, une faible contribution due
aux impuretés chargéeg ¢, = 1000 cm?V s 1) est prise en compte. C'est cette
contribution qui permet d'expliquer que = 1=n,e augmente lorsquens diminue
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Plaquette | N de la barre| Taille Nombre de Densité Mobilité
de Hall ( m) mauvais | ( 10 cm 2?) | (cm?V 1s 1)
contacts

12159-3 1 420 100 1 15 4100
1,8 3500

3,2 3500

3,3 2600

8,3 2300

19 2200

2 420 100 0 0,5 12000

2,6 4000

4,4 2800

4,6 3200

3,5 2500

3 420 100 0 2,9 3500

1 10,5 2200

p4 85 20 0 2,5 3000

3,6 3000

5,8 2600

p5 85 20 1 2,4 3500

13051-b 1 420 100 0 1,8 9400
1 4,5 6300

16543 1 820 200 1 6,7 4600
2 820 200 0 6,4 4700

16545 1 820 200 0 3,8 3900
6,3 3200

Table 6.3 Tableau récapitulatif des di érentes barres de Hall de graphéne étudiés.
Les contacts de bonne qualité sont tous inférieurs € 50 : m tandis que les
contacts dit "de mauvaise qualité” ont une résistance supérieure330 : m.

98



consécutivement aux décharges corona. Pouggr, dans I'hypothese ou le paramétre

R = a=0;142nm ou a est la distance inter-atomique, la densité des centres di u-
seurs vautn; 1;7 10 cm 2 pour la couche 12159-3. Cette valeur est proche de
la densité d'atome de carbone dans le graphene. La courbe bleue est I'ajustement
pour la barre de Hall 13051-b. La densité des centres di useurs est plus faible d'un
facteur proche de 3.

Les valeurs dens etde mesurées dans la barre de Hall 13051-b aprés un stockage
de 2 ans (point vide bleu sur la gure 6.13 a)) ne sont pas décrites correctement
par I'ajustement des valeurs initiales selon le modéle de di usion a courte portée.
Des lors, on peut supposer que le vieillissement ne se manifeste pas uniquement par
une variation (augmentation) de densité comparable a celle obtenue par décharge
corona.

Figure 6.13 a) Mobilité électronique en fonction deng pour les barres de Hall
1 et 2 de la plaquette 12159-3 et pour la barre de Hall 13051-b. Les courbes en trait
pleins représentent l'ajustement de la mobilité électronique par= sg+ ¢ avec

sr | 1=ns. b) Ry pour une induction magnétique nulle en fonction de la densité
électronique, pour les di érentes barres de Hall mesurées.

6.5.4 La résistance de Hall a champ nul

Mesurer la résistance de Hall a champ nul est une mesure rapide qui peut étre
réalisée en méme temps que la magnéto-résistance. Sur la dure6.13 b), sont repré-
sentées les résistances de Hall a champ nul des di érentes barres de Hall mesurées en
fonction de la densité électronique. Le signe de la valeur de la résistance est propre a
chaque barre de Hall et ne dépend pas de la densité électronique. Pour la plaguette
12159-3, 5 barres de Hall ont été mesurées et le signe de la résistance est toujours
négatif, on peut supposer que le signe de la résistance de Hall a champ nul est lié
a un parameétre commun a toute la plaquette qui serait I'angle entre les marches
du substrat et la barre de Hall. Un modele fondé sur le modele de Drude, décrivant
la modi cation de la conductivité par les marches du substrat a été développé par
B. Jouault et al. (article en préparation). Dans ce modéle, les marches du substrat
apportent un terme de di usion supplémentaire rendant les di usions anisotropes.
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La résistivité transverse est alors corrigée d'un o set qui dépend d'un coe cient
d'anisotropie lié aux marches du substrat et de I'angle entre la barre de Hall et les
marches du substrat. La resistivité ,, a champ nul s'écrit comme :

Ru(B=0)= = = > sin(2 ) (6.3)
k ?
ou et , sontles conductivités parallele et perpendiculaire aux marches de SiC,
= X - et =2y » estun coecient d'anisotropie. Pour les plaquettes

12159 3, 13051-b et 16545, les angles sont négatifs, respectivement 45, =

14 et = 9. Les tensions de Hall mesurées pour ces plaguettes sont négatives,
ce qui est en adéquation avec le modeéle. Pour la couche 16543, la barre de Hall a une
orientation parallele aux bords des marches, cependant un petit angle n'est pas a
exclure. Les mesures des résistances de Hall a champ nul suggeéerent un angle positif.

Les mesures sur la plaquette 12159-3 a di érentes densités permettent d'observer

que la résistance de Hall a champ nul augmente en valeur absolue lorsque la densité
d'électron diminue. L'anisotropie semble donc se manifester d'avantage a basse den-
sité électronique. Pour une densité électronique, =1;8 10" cm 2, le coe cient
d'anisotropie de la barre de Hall 12159-3-1 vaut 1950tandis que pour la barre de
Hall 13051-b il vaut 1320 . A la densité électronique proche das =4 10" cm 2
les barres de Hall 13051-b et 16545 ont un coe cient d'anisotropie trés proche : res-
pectivement 700 et 800 , tandis que le coe cient de la barre de Hall 12159-3-2
est de 1500 . Le coe cient d'anisotropie entre les barres de Hall et les marches du
substrat de la plaquette 12159-3 est le plus important des 4 plaquettes. La valeur
de I'o set de Hall dépend de la valeur de l'angle entre les marches du substrat et de
la barre de Hall mais également du coe cient d'anisotropie au second ordre.

6.5.5 Etude de la quanti cation de Ry en fonction de la den-
sité électronique

Mesures d'exactitude sur le plateau =2

Le but des décharges corona est de modi er la densité électronique a n d'obtenir
un plateau de Hall parfaitement quanti € a un champ magnétique désiré. Pour cela
il faut que les contacts de la barre de Hall ne soient pas impactés par ce dépot
d'ions. Parmi les 72 contacts mesurés aux di érentes densités électroniques, 68 sont
tres bons(R. < 50 : m). Aucune dépendance des résistances de contact avec la
densité électronique n'a été observée.

Des mesures de la résistance de Hall ont ensuite été réalisées dans la barre de Hall
12159-3-1 a di érentes densités de porteurs et pour di érents champs magnétiques
le long du plateau = 2. La gure a) représente les diérents écarts des
mesures de la résistance de Hall sur le plateau= 2 dans le graphéne et dans le
GaAs/AlGaAs. A la densité ng =3:3 10 cm 2, on trouve une résistance de Hall
quanti ée : I'écart mesuré estdg 0;3 0;57) 10 °a1,3K,14Teta 30 A, ce qui
est comparable avec le résultat trouvé avant modi cation de la densité [81]. A 10 T,
I'exactitude semble Iégérement moins bonne, un écart le3 1) 10 ° est observé.

Cet écart, cependant faible, n'était pas présent dans les expériences réalisées quelques
années plus tét, en 2014. Bien que les densités électroniques soient identiques, les
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mobilités électroniques sont di érentes. La mobilité électronique en 2014 était de
= 3500 cm 2 contre = 2600 cm 2 aujourd'hui ce qui permettait une meilleure
quanti cation. En diminuant la densité jusqu'a ng = 1;8 10 cm 2, la valeur de
Rya7Tetl,3K, nes'écarte quedél 2;1) 10 °de la valeur quanti ée pour un
courant de 10 A. La diminution de la densité a permis de conserver la quanti cation
de la valeur de la résistance de Hall a plus bas champ magnétique. On peut donc
voir que les deux barres de Hall 12159-3-1 et 13051-b, a la méme densité électronique
ns =1;8 10" cm 2, ne présentent pas une quanti cation identique. Le contrble
de la densité ne sut pas pour avoir les méme propriétés de quanti cation a bas
champ magnétigue. Cela suggere une in uence de la di usion courte portée sur la
rupture de I'e et Hall quantique. La valeur de la résistance de Hall de la petite barre
de Hall p12159-3-4, pouns = 3;6 10" cm 2, est également quanti ée au regard
des incertitudes de mesure, un écart de 0;15 1;5) 10 ° est mesuré a 10 A,
14 T et 1,3 K, bien que le courant de rupture soit plus faible.

Figure 6.14 a) Résistances de Hall en fonction du champ magnétique pour dif-
férentes densités électroniques. Les écarts des valeurs de la résistance de Hall a la
valeur quanti ée sont indiqués par des éches. La couleur du texte correspond aux
couleurs de la |égende. Les écarts de quanti cation et les incertitudes associées sont
représentés sur la gure b). b) Ry=Ry en fonction du champ magnétique pour

di érentes densités, di érentes barres de Hall et di érents courants de mesure.

Mesures d'exactitude sur le plateau =6

La résistance longitudinale a aussi été étudiée a forte densité; (= 12 10
cm 2) sur le plateau = 6. Bien que le plateau deRy, paraisse plat sur la magnéto-
résistance gure[6.14 b), la mesure de la résistance longitudinale par carré donne
une valeur élevée de plusieurs dizaines d'ohRy, = 53;3 a 100 nA et 13,3 T,
champ magnétique pour lequeR,, atteint un minimum. La mesure de la résistance
de Hall a 1,3 K et 13,3 T a 100 nA donne un écart a la valeur quanti ée de& 10 3
en valeur relative. Un tel écart n'est pas attendu car I'écart énergétique entre les
niveaux de Landau est important a ce champ magnétiqueE 50 meV par rapport
a l'energie thermiquel00 kg T 17meV. Cependant la faible mobilité électronique
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élargit les niveaux de Landau et peut conduire a un rapprochement des bords de
mobilités, augmentant ainsi la dissipation par activation. L'ordre de grandeur de la
largeur du niveau de Landau, du fait du désordre dans I'approximation de Born, est
donné par~= [141]. Pour limiter les di usions inter-niveaux de Landau, il faut
gue l'espacement entre deux niveaux de Landau soit bien plus large que I'étalement
du niveau de Landau, c'est-a-dire'! .  ~= . Pour les gaz bi-dimensionnels a base
de semi-conducteurs a bande parabolique, la condition s'écr 1lavec!. =
eB=m et = m =e. Pour I'étalon LEP514, de mobilité électronique = 300000
cm?V s ! fonctionnant aB =10;7 T sur le plateau = 2, orbcalﬁu_le B =321

1 Pourde_gga_phéne et pour = 6p la condition devient: B~ (" 2 1) 1car
le=Ve 2( 2 1=lget ¢ = % Dans le cas présent, la barre de Hall 12159-
3-1 ayant une mobilité électronique = 2180 CB‘lZV 1s 1 et fonctionnant aB = 13;3

T sur le plateau =6, le calcul donneB ~ (2 1) =2;9, ce qui est [égérement
plus grand quel. L'espacement entre les deux niveaux de Landau est un peu faible
pour pouvoir observer une quanti cation exacte. A titre de comparaison on peut
faire le méme calcul pour le plateau = 2 qui est parfaitement quantié aB = 14

T a des incertitudes métrologiques poung = 3; 2 1'cm 2 alors que la mobilité
électronique est = 3500 cn?v s 1. Onobtient B~ ~ =7 qui est plus grand que

1 et deux fois plus important que pour le plateau =6 a 13,3 T pourng =12 10"

cm 2. L'écart entre les niveaux de Landau est su sant pour observer la présence du
plateau = 6 mais a cause de la faible mobilité électronique, ce plateau n'est pas
bien quanti é.

La courbe[6.14 b) récapitule les di érentes valeurs des écarts de la valeur de la
résistance de Hall mesurés a di érentes densités et a di érents champs magnétiques.
La modulation de la densité par la décharge corona permet bien de modier la
densité électronique de maniére quasi-réversible, sans endommager I'échantillon. Le
dépot d'ions en surface permet de diminuer ou d'augmenter la densité a n d'obtenir
une quanti cation de la valeur de la résistance de Hall a des champs magnétiques
inaccessibles avec la densité initiale, en contre-partie, a basse densité le courant de
mesure doit diminuer a n de maintenir un niveau de quanti cation équivalent. Il
s'agit probablement d'un e et de l'inhomogénéité de la densité.

Mesures de courant de rupture

En parallele des mesures de quanti cation de la résistance de Hall, des mesures
de résistance longitudinale ont été e ectuées en régime continu sur les barres de
Hall de la plaquette 12159-3 pour déterminer le courant de rupture de I'e et Hall
quantique. Les courants de ruptures sont dé nis lorsque la résistance longitudinale
par carré atteint 100 . La gure a) montre les densités de courant de rupture
jc = I.=W en fonction des densités électroniques, pour les barres de Hall 12159-3-1,
12159-3-2 et 12159-3-p4. Les mesures ont été faites a 1,3 K et a un champ magnétique
B =14 T.Pour ng< 6 10" cm 2 ce champ magnétique correspond au minimum
de dissipation. La dépendance du courant de rupture des trois barres de Hall par
rapport a la densité en électron est la méme : les courants de rupture montrent
une décroissance linéaire avec la densité électronique pogr< 6 10 cm 2.
Plus la densité électronique est faible, plus la robustesse de I'e et Hall quantique
I'est également. Le courant de rupture de I'e et Hall quantique est bien plus faible

102



Figure 6.15 a) Densités de courant en fonction de la densité électronique. b)
Résistance longitudinale par carré en fonction du courant. Les deux courbes repré-
sentent la barre de Hall 12159-3-1 pouns = 3;2 10 cm 2, qui est la densité
originale (noire), etns = 3;3 10" cm 2 aprés plusieurs modi cations de la densité
par décharge corona (bleu).

dans la barre de Hall 12159-3-1 que dans la barre de Hall 13051-b méme pour des
densités électroniques identiques alors que la barre de Hall 12159-3-1 est cing fois
plus large. Les densités de courant de rupture sont toutes proches les unes des
autres a densités électroniques égales. Cela suggere que dans les barres de Hall de
la couche de graphéne et en régime d'e et Hall quantique, le courant de rupture
est proportionnel avec la largeuW de la barre de Hall. La densité de courant de
rupture est déterminée par des parametres intrinseques de la couche de graphene.
La dépendance commune ens suggere qu'elle est déterminée par un parametre
de la couche : Iinhomogénéité intrinseque. Des résultats similaires ont été observes
dans des barres de Hall de GaAs/AlGaAs [61,90]. Le point a la densité électronique
ns = 8;3 10" cm ? est en dehors du plateau = 2 a cause de la forte densité
électronique, c'est pourquoi le courant de rupture est plus faible et ne suit pas la
tendance générale.

Apres que la densité de la barre de Hall 12159-3-1 a été modi ée plusieurs fois,
il a été possible de réajuster la densité a sa valeur d'origine, = 3;3 10 cm 2.

A cette densité, on retrouve un comportement similaire et un courant de rupture de
55 A, identiques a ce qui avait été trouvé il y a 3 ans [81], gure 6.15 b). La barre
de Hall a entre temps été déecablé, puis recablé, a subi plusieurs cyclages thermiques
ainsi que plusieurs modi cations de la densité par décharge corona. Cela met en
évidence plusieurs points importants comme la stabilité de la couche sur plusieurs
années et aussi que le dopage corona n'a ecte pas les propriétés de quanti cation
de Ry. La modi cation de la densité de porteurs par décharge corona est réversible
et n'altére pas les propriétés de la barre de Hall.

La modulation du dopage a permis de mettre en évidence que des barres de
Hall dont les densités électroniques sont identiques ont des propriétés di érentes en
régime d'e et Hall quantique. Ces di érences peuvent provenir de I'e et de I'inho-
mogénéité deng ainsi que de I'e et de la di usion a courte portée, mais il reste des
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problématiques ouvertes. Comment expliquer I'évolution du courant de rupture de

I'e et Hall quantique avec I'évolution de la densité ? La persistance du plateau de
Hall vers des champs magnétiques élevés suggere que le facteur de remplissage
reste xé a la valeur 2 ce qui indique ainsi que la compréhension du dopage dans ces
barres de Hall doit étre améliorée. Pour tenter de répondre a ces problématiques, le
transfert de charges entre le ZLG et le graphéne doit étre pris en compte et il faut
eégalement chercher a comprendre les mécanismes de dissipation présents dans ces
barres de Hall.

6.6 La théorie du transfert de charges

Comme nous l'avons vu dans le chapitre 5, la théorie du transfert de charges
de Kopylov [76] permet d'expliquer la tres grande largeur du plateau. Cette théorie
décrit I'évolution de la densiténg en fonction du champ magnétiqu® en considérant
que des porteurs de charge peuvent étre transférés de la ZLG vers le graphéne. La
densité électronique peut étre décrite par I'équation :

A de?d(ns+ng) F) = ng+ ng (6.4)

avec .

, la densité d'états de donneurs de la ZLG
A =0;4 eV, la di érence ente les travaux de sortie du graphéne non dopé et
la ZLG
d =0;3 nm, la distance entre le graphéne et la ZLG
ns, la densité de porteur du graphéne
ng, la densité de porteur transférée a la grille, dans notre cas le polymeére
PMMA/ZEP520A, ainsi que les ions déposés en surface par décharge corona.

La gure a) présente les di érents régimes du transfert de charges pour de
forts champs magnétiques en régime d'e et Hall quantique. La partie | correspond
au niveau de LandauN = 1 a demi-rempli, dans la partie Il le facteur de remplissage
est verrouillé sur la valeur =2 et pour la zone Il le niveau de LandalN =0 est
demi-rempli.

Dans les systemes semi-conducteurs usuels, en régime d'e et Hall quantique le
minimum de dissipation et le maximum de courant de rupture, indiquent le champ
magnétique pour lequel le facteur de remplissage est entier. Dans le modéle du
transfert de charges, on s'attend a obtenir le minimum de dissipation et le maximum
de courant de rupture au champ magnétique le plus élevé pour lequel le facteur de
remplissage est entier. Cela permet de déterminer le champ magnétique pour lequel
le transfert de charge se termine. Cette propriété est I'une des deux conditions pour
déterminer les valeurs des parametreset ny dans nos barres de Hall de graphene.
La deuxieme condition est que la densité de départ doit étre celle observée a champ
nul en utilisant I'e et Hall classique.
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6.6.1 Le transfert de charges appligué a la barre de Hall
13051-b

Nous avons pu voir précédemment que le plateau = 2 commence a plus
ou moins bas champ magnétique selon la densité électronique du graphéne. Nous
n'‘avons cependant jamais observé la n du plateau a fort champ magnétique. Par
exemple, pour la barre de Hall 13051-b, avec une densité électronique & champ nul
ns(B =0)=1;8 10" cm 2, le facteur de remplissage = 2 s'obtient a partir d'un
champ magnétiqueB = hng=e =3;7T. A B =14 T, dans I'hypothése ou il n'y a
pas de transfert de charge, on calculerait= 0;5, donc la n du plateau devrait étre
observée, ce qui n'est pas le cas. Les mesures métrologiques des résistances longitu-
dinale et transverse mettent en évidence un minimum de dissipation pour un champ
magnétique compris entre 4,5 et 8 T (gurg 618 a)). Enn, c'est 8B = 8 T que
le courant de rupture est maximal et atteint 500 A ( gure 6.8]c)). C'est éléments
suggerent l'existence d'un transfert de charges de la ZLG vers le graphene.

Figure 6.16 a) Schéma de principe du transfert de charges du substrat de SiC
vers le graphene sous fort champ magnétique. Figure extraite de|[55]. b) En rouge,
I'évolution de la densité de porteurs en fonction du champ magnétique. La valeur
de la résistance de Hall mesurée en fonction du champ magnétique est en noir.

Sur la gure b), les traits bleus correspondent a I'évolution de la densité
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pour les niveaux de LandawN et évoluent selon I'équation :

~VE P mzlg

@)= Treee

(6.5)
avecCc = 1=(4 d) est la capacité classique par unité de surface. Les traits verts
correspondent a I'évolution de la densité de porteurs en fonction @ selonng =
e B=h pour di érents . Il est possible de distinguer trois régions.

La région | représente le niveau de Landau N=1 partiellement rempli. Dans cette
région, la densité électroniqual = (B) évolue comme :

v p?-l
N =1 _ ~VE —IB
ng ~(B)=ny 1+ & =Cc (6.6)
avec
A
" ivece ™ 6.7

qui est la densité électronique dans le graphéne pour une induction magnétique
in nie, c'est-a-dire lorsque ¢ = 0. L'équation [6.6 est tracée en bleu avec l'indice
N =1 surla gure b). On noteB 1., le champ minimal a partir duquel le niveau

N =1 commence a se remplir é,,, le champ ou le niveau est complétement rempli
avec :

2s 3,
h VE~ 2 T — VE~
Bq., = —4 + - - - .
=2 MT3 @+e&=co 2(1+ & =Cc) (6-8)
et
2s 3,
h Vg~ 2 = Ve~
By = —4 - B S 6.9
=% ™M™M'% @+e=co 6(1+ & =Cc) (6.9)

L'intervalle de champ magnétique deB,, a B, dé nit la région I.

La seconde région Il correspond a une énergie de Fermi se trouvant entre les
deux niveaux de LandauN = 1 et N = 0. Un transfert de charges de la ZLG
vers la couche active du graphéene a lieu, ce qui permet de conserver un facteur de
remplissage constant = 2 lorsque le champ magnétiqgue augmente. Ce transfert de
charges a lieu jusqu'a un chamiB,;, dé ni par :

B = (6.10)

La troisieme région commence lorsque le champ magnétique dépaBge. La
densité des porteurs de charges devient constante et vaut. Le niveau de Landau
N = 0 est alors completement rempli. Le facteur de remplissage commence alors a
décroitre jusqu'aO, lorsque le champ magnétique est encore augmente.

Nos observations suggéerent donc que le facteur de remplissage resterait a la
valeur =2 pour un champ magnétique allant de 2,5 T & 8 T, valeur de champ ou
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le courant de rupture de I'e et Hall quantique est maximum. Sur la gure{6.16 b),

la résistance de Hall de la barre de Hall 13051-b en fonction du champ magnétique
est tracée en noir. La courbe rouge est I'évolution de la densité de porteur si on
appligue le modéle du transfert de charges de Kopylov a notre barre de Hall. Les
parametres utilisés pour ajuster le verrouillage de=2 entre 2,5 T et 8 T, ainsi que

le minimum de dissipation sont =5;536 10" cm %2etng=1;278 10 cm 2,

ces valeurs sont du méme ordre de grandeur que celles obtenues par le NPL pour
du graphéne obtenu par décomposition thermique de la face silicium d'un substrat
SiC [57].

Figure 6.17 Paralléle entre I'évolution de la densité, de la résistance de Hall et
des courants de rupture, en fonction du champ magnétique, pour la barre de Hall
13051-b.

La partie supérieure de la courb 6.17 repreri@l;(B) ainsi que I'évolution de la
densité de porteurs avec le champ magnétique en présence de transfert de charges tel
que présenté dans la gurg¢ 6.16 b) et les comparent avec les courants de rupture qui
sont représentés sur la partie inférieure, en fonction du champ magnétique. Comme
on a pu le voir dans la partid 6.3]1, le courant de rupture atteint un maximum a
8 T puis décroit lentement avec le champ magnétique. Le modéle de transfert de
charges, avec ces paramétres= 5;536 102 cm 2 et ny = 1;278 102 cm 2,
permet de bien rendre compte de I'évolution du courant de rupture avec le champ
magnétique.

6.6.2 Le transfert de charges appliqué aux barres de Hall de
la plaquette 12159-3

Pour visualiser I'in uence des parametres clefs du modele et pour illustrer plus
en détail le processus d'ajustement des courbes expérimentales par le modele, nous
allons décrire le cas de la barre de Hall 12159-3-1|[81]. La glire 6.18 a) représente
I'évolution de la densité électronique a partir d'une valeur a champ nuig = 3;5
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10" cm 2. Dans un soucis de clarté, seulement les courb€s™ (B) et n=! (B) sont
représentées dans une couleur di érente pour chaque valeurmjgainsi quen,= (B)
en trait gras. La eche noire représente I'évolution croissante dey. ng varie entre
1,4 102 cm? et 1;61 102 cm? par pas de3 10 cm?/eV, est xe et vaut
=8;56 10" cn?/eV. La courbe nY=!(B) pour une densitény donnée coupe la
courben =2 (B) & un champ magnétique d'autant plus faible que la densité, est
plus grande. La largeur en champ magnétique sur lequel le facteur de remplissage
vaut =2 est déduite de I'évolutionn 2 (B) représentée par les traits noirs (rouges)
épais pour la densiténg la plus faible1;4 10" cm? (grande 1;61 10" cn?). Le
verrouillage = 2 apparait pour des champs magnétiques d'autant plus faibles que
ng est grand. La n du transfert de charges pour lequel = 2 se termine également
a champ magnétique d'autant plus faible quegy est grand. reste égale a 2 sur une
gamme de champ magnétique plus importante lorsqug est faible. Augmenterng
permet un début du transfert de charges a plus bas champ magnétique et raccourcit
la gamme de champ magnétique sur lequel le transfert de charges s'opeére. Il est
donc possible de modi er la gamme de champ magnétique sur laquelle le facteur de
remplissage est entier en modi ant la densité de la grille.

Figure 6.18 Evolution de la densité de porteurs en fonction du champ magné-
tique. Sont représentées les courbes™ = 2eB=h ainsi que les courbesal=(B)
et n)=1(B). Pour la courbe a), est constant et di érentes densitésy sont repré-
sentées. Les eches noires indiquent le sens g croissant. Pour la courbe b)ng
est constant et di érents sont représenteés, les éches noires indiquent le sens de
croissant.

Pour la courbg 6.1B b), la densité, = 1;28 10" cn? est constante, le parametre
qui varie est . La eche noire montre I'évolution croissante de la valeur de entre
523 10 cm? et 6;74 102 cm?/eV par pas de3 10 cm?/eV, nY¥=°(B) et
nY=1(B) sont représentés dans une couleur diérente pour chaque valeurs de
L'extension en champ magnétique sur laquelle le facteur de remplissage vaut 2
est déduite de I'évolution den ™2 (B) représentée par les traits noirs (rouges) épais
pour des valeurs de grandes (faibles). Pour de faibles valeurs de, la n du
transfert de charges est atteint a plus faible champ magnétique et la gamme de
champ magnétique ol = 2 est également plus faible. A¢(B = 0) donné, dans le
but d'obtenir une barre de Hall fonctionnant a faibles champs magnétiques, il faut
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donc un faible ou un fort ng, qui permet de diminuerns par e et capacitif car le
graphéne sur SiC est habituellement fortement dopéy > 10'3 cm 2).

Dans la these de F. Lafont [79], le modéle est appliqué a la barre de Hall 12159-
3-1 mais avec une densités(B = 0) = 3;3 10 cm 2. La procédure décrite
précédemment a été utilisée a n de trouver les parametreg et  qui permettent de
déduire le mieux les données expérimentales (minimum de dissipatiomg{B = 0)).

Les valeurs deA et de d sont xés et I'on détermine = 8;56 102 cm ?/eV
etng = 1;6 10 cm 2. Le résultat de I'évolution de la densité électronique en
fonction de B est montrée sur la courb& 6.19 sur laquelle est superposée I'évolution
de la résistance de Hall. L'évolution de la résistance de Hall en fonction du champ
magnétique et notamment la position du plateau qui s'étend a partir d8 =5 T

et s'étend au dela deB =19 T, sont en accord avec I'évolution dens prédite par le
modele qui prévoit le début de =2 a partirde 5 T.

Figure 6.19 Parallele entre I'évolution de la densité, de la résistance de Hall et
des courants de rupture en fonction du champ magnétique, pour la barre de Hall
12159-3-1 sans modi cation de la densité par décharge corona.

Sur la partie inférieure de la courbg 6.19, sont tracés les courants de rupture de la
barre de Hall 12159-3-1 en fonction du champ magnétique. Bien que le minimum de
Ry« par carré se trouve a 15 T, le courant de rupture ne fait qu'augmenter jusqu'a
20 T. Cela peut s'expliquer par la diminution delg avec le champ magnétique qui
localise les électrons de plus en plus.

Il est intéressant d'appliquer le modéle a d'autres barres de Hall de la plaquette
12159-3 (12159-3-1, 12159-3-2 et 12159-3-p4) avec des densité électroniques initiales
(B =0) di érentes. Nous faisons I'nypothese que la densité d'états des porteurs de la
ZLG est constante sur la totalité de la plaguette et est insensible aux variations de
densitésng(B = 0) et ng qui est déterminé par le début du plateau. Le comportement
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Plaquette | N de la barre| Taille Ns Ng
de Hall ( m) ( 10 cm ?) | ( 102 cm ?) | ( 10 cm 2?/eV)

13051-b 1 420 100 1,8 1,278 5,536
12159-3 1 420 100 1,8 1,91 8,56

33 1,6 8,56
12159-3 2 420 100 0,5 2,15 8,56

2,6 1,88 8,56

53 1,28 8,56
12159-3 p4 85 20 3,6 1,64 8,56

Table 6.4 Comparaison entre les diérentes valeurs deés, ng et , pour les
di érentes barres de Hall.

de la résistance de Hall avec le champ magnétique est bien mimée par I'évolution de
la densité électronique, pour les di érentes barres de Hall et densités, les di érents
parameétres sont donnés dans le tableau .4. Un exemple est visible sur la gure
a) qui concerne la barre de Hall 12159-3-1 pow(B =0)=1:;8 10 cm 2.

Le modéle du transfert de charges s'applique bien a cette barre de Hall, avec les
paramétres = 8;56 102 cm 2/eV et ng = 1;91 10" cm 2. Plus la densité
ns(B = 0) est petite plus la densité de porteur doit étre compensée par une valeur
de ny grande, conformément a ce qui est attendu dans le cas ou les défauts de la
ZLG sont répartis de maniére homogene sur la plaquette.

Figure 6.20 a) Evolution de la densité de porteurs (rouge) pour la barre de Hall
12159-3-1 en fonction du champ magnétique, calculée pour les parametres décrits
sur la gure. La résistance de Hall mesurée en fonction du champ magnétique est en
noire. La densité a champ nul est;8 10 cm 2 (aprés modulation par décharge
corona).

Les valeurs deng et de sont environ 35 % plus faibles dans la barre de Hall
13051-b que dans la barre de Hall 12159-3-1 pow(B =0)=1;8 10" cm 2. Ces
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di érences de valeurs modi ent la gamme des champs magnétiques pour lesquels
le facteur de remplissage reste entier. Dans le cas de la barre de Hall 12159-3-1
ansg(B =0)=1;8 10" cm ?, le début du transfert de charges commence aux
alentours de 3 T, comme pour la barre de Hall 13051-b, mais se termine a une
valeur de champ magnétique un peu plus élevée de 10 T (contre 7,5 T pour le
13051-b). Le fait que soit faible dans la barre de Hall 13051-b montre que la
ZLG est di érente dans les deux plaquettes. Cela peut s'expliquer par le fait que le
taux de dihydrogéne lors de la croissance du graphéne est de 44% pour la plaquette
13051-b, contre 23% pour la plaquette 12159-3. Il a été montré que I'hydrogénation
permet d'une part, de saturer les liaisons pendantes donc de diminuer la densité
du graphéne et d'autre part, de casser les liaisons entre le graphéne de la ZLG
et le silicium, permettant de découpler partiellement la ZLG du substrat [92, 117].
On peut supposer que la croissance de la ZLG se fait avec moins de contraintes,
permettant ainsi une croissance plus homogene. La plus faible valeur delans la
barre de Hall 13051-b peut étre a l'origine des trés forts courants de rupture. Le
champ magnétique marquant le début de la quanti cation est largement dominée
par la valeur dens(B = 0) mais il est possible que des variations de permettent

de moduler légérement la valeur de ce champ magnétique paoy(B = 0) donnée.

6.6.3 L'importance des parametres de croissance

Les di érents résultats présentés dans cette partie montrent que la ZLG est un
élément important dans la quanti cation de I'e et Hall quantique dans le systéme
graphéne sur SiC. La technique de croissance de graphene CVD (propane/hydrogéne)
sur SiC apporte une source carbonée externe qui favorise et stabilise la croissance
de la ZLG. De plus, I'hydrogénation permet de découpler partiellement la ZLG du
substrat. Il en résulte une croissance homogéne de la ZLG. Le tout permet d'obte-
nir une croissance de graphéne favorable a I'existence d'un e et Hall quantique trés
robuste.

Figure 6.21 Schéma de la croissance de graphéne sur SiC assistée par la décom-
position d'un polymere. Figure extraite de|[78].

Il existe également une autre technique de croissance de graphéne sur SiC, qui
est cette fois assistée par un polymére carboné. Cette méthode, développée par la
PTB, a également permis d'obtenir de bons résultats en métrologie en 2016/ [78].
Le principe de la croissance est présenté sur la gufe 6.21. Un polymére carboné
(AZ5214E) est déposé sur la face silicium du substrat de SiC. L'ensemble est ensuite
chau é jusqu'a 1900C et le polymeére se décompose en méme temps que la surface
se reconstruit.
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Les di érentes caractérisations structurales montrent que le graphéne recouvre
entierement le substrat. Les résines PMMA/MMA puis ZEP sont ensuite dépo-
sées en surface du graphéne. Les mesures de transport sur une barre de Hall ont
montré une densité en électrons relativement modérée @5 10" cm 2 et une
mobilité électronique de9500cm?V s ! a 2,2 K. La densité électronique a en-
suite été modi ée en illuminant la résine photosensible. A la densité électronique
ng(B = 0) =1;95 10" cm 2, un large plateau de Hall = 2 est présent et
quanti € entre 3 T et 12 T (champ magnétique maximum de I'étude). La grande
largeur du plateau peut s'expliquer par le modéle du transfert de charges. La valeur
de la résistance de Hall mesurée, sur le plateau= 2, a 4,2 K et pour un courant
de 38,74 A, a été comparée a celle d'un étalon de référence en GaAs/AlGaAs. Un
écart relatif de Ry=Ry = (6 9) 10 ° a été mesuré &8 =10 T. Les auteurs
expliquent que de bonnes conditions de croissance ainsi que l'ajout d'une source de
carbone externe permettent de favoriser la reconstruction de surface. Il en résulte
une faible hauteur de marches du substrat ainsi qu'une absence d'anisotropie dans
les propriétés de transport électronique. La croissance du graphene sur la ZLG se
fait sans bi-couche mesurables par spectroscopie Raman.

Figure 6.22 a) Schéma de la croissance de graphéne sur SiC réalisée au NIST.
Corrélation de la FWHM du pic G' obtenu par spectroscopie Raman, pour les échan-
tillons A ( gure b)) et B ( gure c)) pour di érentes zones observées. Figures extraites

de [138].

Un consortium de laboratoires mené par le NIST a également observé I'impor-
tance des parametres de croissance pour la robustesse de I'e et Hall quantique|[139].
lls ont étudié du graphéne épitaxié sur la face silicium d'un substrat de SiC et ont
porté une attention particuliere aux conditions de croissance a n d'obtenir une faible
hauteur de marches atomiques du SiC pour que le graphéne soit faiblement contraint
et qu'il y ait peu d'anisotropie. On peut noter que lors de la croissance, le substrat
de silicium est placé face a du graphite, comme représenté sur la glire $.22 a). On
peut supposer que le graphite peut jouer le réle d'une source de carbone externe. Des
mesures e ectuées par spectroscopie Raman ont montré que les valeurs de la largeur
totale a mi-hauteur du maximum d'une Lorentzienne (FWHM) du pic G' (en fonc-
tion de la position du pic G') sont tres peu dispersées spatialement pour I'échantillon
A (gure b)), ce qui indique que le graphéne est faiblement contraint mécani-
guement [35,36]. Les mesures de précision ont montré que la résistance de Hall était
quantiée a5 10 ° prés, jusqu'a des courants de 720A a 3,1 K et 9 T. La densité
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électronique était dens =2;3 10' cm 2 avec une mobilité électronique = 5800
cm?V !s 1 Dans I'échantillon B, les mesures Raman ( gurg 6.22 c)) montrent une
plus grande dispersion spatiale des valeurs de FWHM en fonction de la position du
pic G'. Ceci est interprété par des contraintes inhomogenes ainsi que la présence de
bi-couches de graphéne. Il en résulte un courant de rupture plus faible, ainsi que
des écarts Ry plus improtants, la robustesse de I'e et Hall quantiqgue est donc
amoindrie. Les auteurs concluent qu'une faible hauteur de marche du substrat de
SiC permet d'obtenir un graphéne faiblement contraint mécaniquement, favorisant
la robustesse de l'e et Hall quantique [139]. Bien que cet article ne discute pas di-
rectement de la qualité de la ZLG, les conclusions tirées pour le graphéne peuvent
étre étendues a la ZLG car elle est a l'interface entre le graphéne et le substrat, par
conséquent, elle subit le méme type de contrainte.

Les mesures réalisées au NIST et a la PTB montrent qu'une reconstruction de
surface favorisée par la présence d'une source carbonée externe et avec de faibles
hauteurs de marches atomiques, permettent d'obtenir des courants de rupture im-
portants. On peut faire le parallele entre ces résultats et les mesures présentées
précédemment ou nous avons montré que le courant de rupture est plus important
dans la barre de Hall 13051-b, qui présente une valeur de gamma plus faible que
les barres de Hall de la couche 12159-3. On peut supposer qu'une reconstruction de
surface stabilisée et une ZLG peu contrainte permettent d'obtenir une faible valeur
de gamma et un e et Hall quantique robuste.

6.7 Le modele de saut a portée variable dans les
barres de Hall 12159-3

A n de comprendre la robustesse de I'e et Hall quantique et déterminer quels
parametres font que la barre de Hall 13051-b a une quanti cation plus robuste en
termes de conditions expérimentales que la barre de Hall 12159-3-1, nous avons étu-
dié la dépendance en température et en courant de la conductivitg = Ry =(R2, +
R?Z), tout d'abord sur les barres de Hall de la plaquette 12159-3 puis sur les barres
de Hall 13051-b et 16545. Les mesures Bg, ont été réalisées, soit avec le CCC
a trés basse fréquence (2 Hz), soit en régime continu pour avoir un maximum de
précision et de abilité.

6.7.1 E et de la température sur la conductivité

Pour la barre de Hall 12159-3-1, une étude précédente [[81], a montré que la
dépendance en température de, pouvait s'expliquer par un mécanisme de rétro-
di usion fondé sur des sauts a porté variable avec présence d'un gap de Coulomb
(VRH de E-S). Sur la gure a) est tracéT: x en échelle logarithmique, en
fonction de T 2. Dans cette représentation les données s'ajustent par des droites,
ce qui montre que la dissipation a I'+uvre est bien décrite par le modéle de VRH avec
présence d'un gap de Coulomb qui prédit, = 0, la dépendance de la conductivité
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suivant :

w(T) = exp — (6.11)

Figure 6.23 a) log(T: «) en fonction deT %2 pour la barre de Hall 12159-3-1
a di érentes densités comprises entre 7 T et 19 T pour un courant de JA. b)
et Tp en fonction du champ magnétiquéd. c) Mesure de la résistance longitudinale
par carré en fonction du courant de mesure et d. Les points rouges représentent
(B) 2. Le trait noir correspond au courant de rupture . de I'e et Hall quantique en
fonction deB, dé ni comme le courant pour lequeR,, < 0;25m . d) Température
e ective Tgf mimant I'e et du courant, en fonction du courant de mesurel , pour
di érents champs magnétiques. Figures extraites de [81].

Les pentes des courbes d'ajustement pour les di érents champs magnétiques
permettent d'extraire To(B). La longueur de localisation (B) peut étre obtenue a
partir des valeurs desly(B) car (B) et To(B) sont reliés par la relation :

ce?
4 o ksgTo(B)

(B) = (6.12)

Les valeurs de (B) ont été calculées a partir de celles de(B) en supposanC =6; 2
[9€] et , = 7,25, cette valeur est la moyenne entre la perméabilité diélectrique du
SIiC ( sic =10) et celle de la PMMA ( pmma = 4;5). L'évolution de To(B) ainsi que
I'évolution de (B) sont représentées sur la gureé 6.23 b) en fonction d&. (B)
décroit fortement jusqu'a 15 T pour atteindre des valeurs inférieures a 6 nm, puis
reste stable jusqu'a 19 T.
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Les valeurs de la longueur de localisation sont petites, proches de la longueur
magneétique. Le comportement de(B) aveclg peut étre étudié en calculant le rap-
port de ces deux grandeurs en fonction du champ magnétique. Sur la glire .24 a),
=l, décroit avec lI'augmentation du champ magnétique jusqu'a 10 T, se stabilise jus-
gu'a 15 T puis augmente avec le champ magnétique. Pour un facteur de remplissage
proche de 2, il a été proposé qugB) devrait étre proche du rayon cyclotron clas-
sique [39F. = ~I& =eB, ou kg estle moment de Fermi. Dans le graphénk; = ™ N ¢
doncr. = Ig(B) =2. Le rayon cyclotron évolue donc comme la longueur magné-
tique si le facteur de remplissage est constant. Le fait d'observedl g constant dans
la barre de Hall 12159-3-1, peut donc s'interpréter comme une preuve gu®) est
constanta =2, de 10 a 15 T. L'augmentation de=lg de 15 T jusqu'a 19 T peut
montrer la n du transfert de charges et la sortie du plateau = 2, ce qui est en
accord avec les mesures de résistance longitudinale ou le minimum est trouvé a 15
T.

Une étude complémentaire de I'évolution d&: ., en fonction deT % a été
réalisée a di érentes densités électroniques, sur la barre de Hall 12159-3-1 ainsi que
sur la barre de Hall 12159-3-p4. Les résultats des mesurd® & 14 T sont présentés
sur la gure 6.24 b). Le trait continu vert correspond & la mesure présentée sur
la gure a) a 14 T. LorsqueT: , est représenté en échelle logarithmique en
fonction de T 72, les courbes d'ajustement sont linéaires pour toutes les densités.
Cela démontre que le mécanisme de dissipation est bien du VRH de type E-S, jusqu'a
des températures de 40 K, quelle que soit la densité électronique.

Figure 6.24 a) =lg en fonction du champ magnétique pour la barre de Hall 12159-
3-letng=3;2 10" cm 2. b) log(T: ) en fonction deT 72 pour di érentes barres

de Hall, di érentes densités, a 14 T et pour un courant de 1A. Les carrés pleins,
ainsi que le trait vert, correspondent a la barre de Hall 12159-3-1 et les carrés vides
le 12159-3-p4.

Les valeurs deT, et de extraites de la conductivité de la courbe 6.24 b) (pour
B =14 T), que I'on notera ( «(T)), sont reportées dans le table A l'excep-
tion du point a ng =8;3 10" cm 2 qui n'est pas sur le plateau = 2, les valeurs
de Ty diminuent avec la densité électronique tandis que la longueur de localisation
augmente. En e et, dans le modéle VRH, un forfly et une petite longueur de lo-
calisation indiquent un e et Hall quantique robuste en température et en courant.
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L'évolution des densités de courant de rupture et de la longueur de localisation est
visible sur la gure [6.25 pour la barre de Hall 12159-3-1 pour di érentes densités
électroniques, @B =14 T et T = 1;3 K. La densité de courant de rupture atteint
un maximum ans = 3;3 10 cm 2, densité électronique a laquelle la longueur de
localisation est minimale et vaut 4,5 nm. Les valeurs de la longueur de localisation
sont faibles ( x(T)) < 10 nm pour toutes les densités électroniques. Pour la barre
de Hall 12159-3-1, le minimum ( x(T)) = 4;5nm, ang = 3;3 10" cm 2, est
sensiblement inférieur a la longueur magnétique (B = 14) = 6;855nm a 14 T.
Ce n'est pas attendu puisquég constitue la taille minimale de la fonction d'onde.
On peut cependant expliquer cette faible valeur par l'utilisation d'une valeur du
coe cient diélectrique , erronée, ou d'une valeur d€ erronée. Dans le paragraphe
d'autres hypothéses seront testées.

Figure 6.25 Densités de courant de rupturej. et longueurs de localisation
( x(T)) pour la barre de Hall 12159-3-1 8 = 14 T et T = 1;3 K, pour dif-
férentes densités électroniques.

N de la barre de Hall| Taille Ng To ( «(T))
(m) | ( 10%cm?) | (K) (nm)
1 420 100 1,5 1900 7,5
3,2 2500 6
3,3 3200 4,5
8,3 1600 8,95
p4 85 20 3,6 2100 6,7

Table 6.5 Tableau récapitulant les valeurs dely et de ( 4 (T)) pour deux barres
de Hall, a di érentes densités électronique et 8 = 14 T. Les valeurs de ( «(T))
sont déterminées a partir de la gurg 6.24 b).
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6.7.2 E et du courant sur la conductivité

Les travaux précédents avaient également portés sur la dépendance en courant de
la conductivité. Dans le modeéle VRH de E-S, le courant peut étre considéré comme
une température e ective. La conductivité a température nulle s'écrit :
n 1_2#

lo . 2kg ToW
0 oul - B 10

lo

7 = (6.13)

x (1) = gxeXp

Nous avons renouvelé le méme type de mesure sur les barres de Hall de la pla-
guette 12159-3 mais cette fois-ci en conservant la température xeTa= 1;3 K
et en modi ant l'intensité du courant. Sur la gure a) est tracélog( (1)) en
fonction del %2 pour les barres de Hall 12159-3-1 et 12159-3-p4, a di érentes den-
sités électronique et 8 = 14 T. On retrouve une trés bonne linéarité des courbes
d'ajustement dans cette représentation, démontrant que le modéle VRH E-S s'ap-
pliqgue dans ces barres de Hall, dans la limite des incertitudes de mesure. A partir
de la pente des courbes d'ajustement, lég sont déduits pour les di érentes barres
de Hall et densités qui sont reportées dans le tablepu6.6. Aux densités mesurées, la
valeur del, la plus élevée est atteinte pour la densité électroniqueg = 3;3 10
cm 2. C'est aussi la valeur de densité électronique pour laquelle la plus grande valeur
de Ty est mesurée.

A partir de I'équation on peut trouver une relation entre la température
e ective Tess et le courant | :

eRy
Tetr = ——— | 14
o T D W (6.14)

ou Wt est la largeur typique sur laquelle la chute du champ électrique de Hall se
produit. Dans une barre de Hall parfaite, sans inhomogénéitésle s = W équivaut

a la largeur de la barre de Hall. Le courant agit comme une température e ective

Ters distincte des évolutions de 4, avec la température ou le courant en considé-
rant . (Tert) = xx (1), 0U 4 (I) est déduit des mesures dR, (I) de la gure

c). La gure[6.23 d) montre la relation linéaire entreTe;; et | pour toutes les
valeurs deB, ce qui con rme le mécanisme de VRH E-S. |l est possible d'en déduire
Weis  7;5 m, bien plus faible que la largeur de la barre de Hall qui est de 106n.
Cette faible largeur peut étre expliquée par I'existence de nombreuses inhomogénéi-
tés présentes au niveau du substrat ou bien par les bi-couches de graphéne. Dans
les deux cas, elles constituent des inhomogénéités au niveau de la densité électro-
nique, capables de modi er la circulation du courant. Des constrictions favorisant
I'existence de larges champs électriques locaux sont créés, ce qui explique une faible
largeur e ective Wes .

Pour la barre de Hall 12159-3-1, la largeur e ective est plus de deux fois plus
faible qu'avant modi cation de la densité électronique par décharge corona passant
dens=3;2 10 cm 2ang=3;3 10" cm 2. On peut supposer que l'action du
temps et les décharges corona ont apportés des inhomogénéités supplémentaires. Le
tableau[6.6 récapitule les di érentes largeurs e ectives calculées a partir des valeurs
de déduites des dépendances en température pour les barres de Hall a plusieurs
densités électroniques. Toutes les largeurs e ectives sont du méme ordre de grandeur,
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N de la barre de Hall| Taille Densité lo Wett
(m) | (10%cem?) | (A [(m)
1 420 100 1,5 7750 3
3,2 24000 7,1
3,3 31350/ 3,6
8,3 18220 7,5
p4 85 20 3,6 3140 1

Table 6.6 Tableau récapitulatif des di érentes barres de Hall de graphéne de
la plaquette 12159-3 étudiés. Dans les deux derniéres colonnes sont reportées les
valeurs dely et de Wess , pour les di érentes barres de Hall et densités.

entre 3 et 7,5 m. Ces largeurs e ectivesWess (< 10 m) sont plus petites que la
largeur de la barre de Hal(100 m).

Sur le tableau[ 6.5, on peut voir qud, diminue avec la densité électronique, a
I'exception du point ans =8;3 10" cm 2. A cette densité électronique le facteur
de remplissage est supérieur a 2, la longueur de localisation est donc grande. Par
conséquent il est normal d'observer une rediminution de a cette densité électro-
nigue. Commel, = ;¢ son évolution avec la densité électronique implique
que la largeur e ectiveWgs ou dépendent deng(B = 0). Nous avons montré qu'a
faible valeur moyenne de densité électronique, plus d'inhomogénéités sont présentes,
ce qui pourrait avoir un e et sur ces deux grandeurs. Il est donc cohérent d'observer
une diminution de |y avec la diminution de la densité.

Figure 6.26 a) log(l: ) en fonction del =2 pour les barres de Hall 12159-3-1
et 12159-3-p4 8B =14 T. b) T+ en fonction del pour la barre de Hall 12159-3-1,
dé ni par xx (Teff ) = XX(I ) aldaT.

Pour la barre de Hall 12159-3-p4 a la densité électroniqne=3;6 10''cm ? et
aB = 14T, larelation entre T etl est visible sur la gure[6.26 b). Elle est linéaire
conformément a la relatiorj 6.14. Il est possible d'en déduédes =1 m, plus faible
que la largeur de la barre de Hall (20 m). Cette faible largeur peut étre expliquée,
la encore, par la présence de nombreuses inhomogénéités présentes au niveau du
substrat ou bien par les bi-couches de graphéne, qui induisent des inhomogénéités
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au niveau de la densité électronique, ce qui explique une faible largeur e ectifiy; .

N de la barre| Taille Ns To ( x(T)) (W = West )
de Hall ( m) ( 10" cm ?) | (K) (nm) (nm)
1 420 100 15 1900 7,5 240
3,2 2500 6 80
3,3 3200 45 123
8,3 1600 8,95 104
p4 85 20 3,6 2100 6,7 680

Table 6.7 Comparaison entre les di érentes valeurs de pour deux barres de
Hall a B = 14 T et pour deux méthode de calculs. (W = We ) est déni a
partir de I'équation = o Tt W o prenantWei = 100 m, valeur de la largeur

) eRpyl
géométrique.

Comme il est démontré sur la gurg 6.23 d) et sur la guré 6.26 b) que la relation

entre Teis et | est bien linéaire, il est également possible de déterminea partir de

= ”E‘:{;fflw connaissantW. Le courant de rupture augmentant avec la largeur de
la barre de Hall, il est possible de faire I'nypothése qu& = W =100 m. Les
valeurs de (W = Wq ) ainsi obtenues sont de I'ordre de la centaine de nanometre,
bien plus importantes quelg, et sont reportées dans le tablea@.?. A partir des
valeurs de (W = Wes ) et de Ty, il est possible de déterminer qué2< C < 200
Si , =7;250u alors0;2 < , < 0;6si C = 6;2 selon les di érentes densités
électroniques pour la barre de Hall 12159-3-1. Ces valeurs sont di érentes de celles
utilisées pour déterminer ( «(T)) (C =6;2et , =7;25. On peut se demander
guel est I'e et de la ZLG, des inhomogénéités et des bi-couches de graphéne sur ces
valeurs.

Il est fort probable que I'hypothéseW = Wg; = 100 m ne re éte pas la
réalité dans ces barres de Hall, mais elle permet de donner une limite supérieure a
la valeur de Wt et par conséquent a . En e et, des études théoriques [130] ont
montré que le courant ne circule pas de maniere homogéne dans la totalité de la
barre de Hall bien que le courant de rupture augmente avél. En régime d'e et
Hall quantique une chute de potentiel a lieu prés des bords des barres de Hall, ce
gui méne a de forts gradients électriques locaux. Cela a pour e et de localiser une
partie du courant sur les bords de la barre de Hall, tandis qu'une partie de courant
plus faible circule dans le bulk. Cela a été déemontré expérimentalement dans des
barres de Hall en GaAs/AlGaAs en régime d'e et Hall quantique| [3,41]. De plus,
dans le cas de barres de Hall en graphéne sur SiC, les bi-couches favorisent également
I'existante de larges champs électriques locaux. Nous avons vu précédemment que
les bi-couches occupent entre 10 et 15 % de la surface de la barre de Hall, ce qui
n'est pas négligeable. Par ailleurs, des valeurs dele I'ordre 100 nm ont certes été
mesurées dans du graphéne CVD sur métal [80] mais I'e et Hall quantique n'était
pas bien quanti é. Il est peu envisageable que( 4« (T)) 100 nm en supposant
W = Wey , alors que la quanti cation est parfaite. La valeur de la plus proche de
nos expériences semble donc étré  (T)).
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6.7.3 E et combiné de la température et du courant sur la
conductivité

Sur la gure a) est représenté&: ,, en échelle logarithmique en fonction de
T 2 pour di érents courants de mesure a 14 T pour la barre de Hall de petite taille
12159-3-p4. On observe que le comportement de la conductivité est identique pour les
deux plus faibles courants (100 nA et 1 A), au regard des incertitudes de mesure.
log(T: «) dépend linéairement deT 72 pour ces deux courants. Il est possible
de décrire les données avec le modele de VRH E-S en température et d'extraire
To = 1261 K ainsi que ( «(T)) = 6;7 nm. Ces valeurs sont du méme ordre de
grandeur que celles trouvées dans les barres de Hall de grande taille de la plaquette
12159-3.

Figure 6.27 a) log(T: x) en fonction deT =2 pour la barre de Hall 12159-3-p4,
pour di érents courants de mesure a 14 T. b) Représentation des di érents modéles
utilisés a n de décrire la conductivité longitudinale mesurée a 10A de la gure
a). La courbe cyan est la représentation de la somnTe .. (1) + T: . (T).
La coysbe noire jest la conductivité calculée a partir de la formule 337 (1;T) =

XX

o exp To ¥ 00T =T+ T, T,=2100K et [ =350 Ke2=h sont extraits
T T lo 0

de la courbe en température a un courant de 1A et 1, = 3140 A de la courbe en

courant gure b).

Lorsque le courant de mesure augmente & 1@, courbe rouge sur la gureg 6.27
a), un écart apparait avec les deux autres courbes, les valeursldg(T: ) sont
plus élevées etog(T: ,x) n'est pas linéaire avecT 2. La conductivité n'est plus
décrite par le modéle VRH E-S en température. Dans cette petite barre de Hall,
le courant de rupture de I'e et Hall quantique est de 10 A et donc équivalent au
courant de mesure. Dans ces conditions I'e et du courant de mesure ne peut étre
négligeable et impacte la probabilité de saut tunnel. A n de prendre en compte a la
fois I'e et du courant et de la température, nous avons essaye de décrire les points
a 10 A par un modeéle qui additionne les deux conductivités extraites du modeéle
VRH E-S en courant ou en température : . (I = 10 A)+ . ((T) avec
¢ =350 Ke2=h, Tp =2100K, §=2:10 % Ae ?=hetly,=3140 A. Le résultat est
représenté par la courbe bleue sur la gure 6.27 b). Comme attendu, ce modele est
bon aux limites, lorsque soit la température, soit le courant domine fortement. Les
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températures intermédiaires sont beaucoup moins bien décrites. Un écart de presque
deux ordres de grandeur apparait lors du changement de régime.

Un autre moyen de décrire cette courbe est de considérer le courant comme une
température e ective et d'additionner a la température du bain, gette température

. e . . T 1=2
e ective. Nous avons donc utilisé la formule 7 (1;T) = = exp I—O pour

rendre compte des données, ou la température devient une température e ective
T =T+ % prenant en compte le courant. Lorsqué ou T deviennent négli-
geables, on retrouve respectivement la formule de VRH E-S en température ou en
courant (a part la valeur du pré-facteur | ou | respectivement). La représenta-
tion de ce modele est représenté en noir sur la gure 6|27 b). Cette description est
meilleure. A haute température, la température est largement dominante, le modéle
reproduit trés bien I'expérience. A basse température, la conductivité calculée est
plus importante que la conductivité extraite des données expérimentales. Cet écart
provient du pré-facteur o qui a été déterminé a partir de la courbe en température.

Il n'est donc pas parfaitement adapté pour la partie ou le courant prédomine. Ce
modele illustre, que dans le modéle VRH E-S, le courant et la température agissent
de concert a n d'augmenter la probabilité de saut tunnel.

En conclusion, pour toutes les barres de Hall de la plaquette 12159-3, on observe
gue le modéle VRH de type E-S permet de rendre compte correctement de I'e et
du courant, de la température ou des deux combinés sur la dissipation. Néanmoins,
les valeurs des parametres extraits peuvent étre questionné®¥.{ longueur sur
laquelle varie le champ électrique transverse,la longueur de localisation), méme si
leurs évolutions avec le champ magnétique ou la densité de porteurs permettent de
retrouver des manifestations du verrouillage ou de l'inhomogénéité de la densité
de porteurs.

6.8 Le modele de saut a portée variable dans la
barre de Hall 13051-b

Les performances exceptionnelles de la barre de Hall 13051-b démontrent une
capacité a conserver des valeurs de résistance longitudinale par carré faibles sur de
grandes gammes de conditions expérimentales. Nous avons donc étudié la conducti-
vité longitudinale = R« =(R2, + R?) a n de déterminer la nature du mécanisme
de dissipation présent dans cette barre de Hall.

6.8.1 Analyse de la conductivité dans le modele VRH E-S

L'étude de la conductivité longitudinale de la barre de Hall 13051-b a été réalisée
a la densiténs = 1;8 10 cm 2. Sur la gure a) est représentéog(T: )
en fonction deT 172 pour plusieurs champs magnétiques et pour un courant de 1

A. Ce courant est faible devant les courants de rupture, ce qui permet de négliger

I'e et du courant par rapport a I'e et de température. A fort champ magnétique,
I'ajustement linéaire delog(T: «) est trés bon mais nous verrons plus tard qu'il se
dégrade a bas champ magnétique.

LesTy et du modele de VRH de E-S obtenus a partir des courbes de la gure
a) sont représentés sur la courpe 6]28 b). La températiigatteint un maximum
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pour un champ magnétique de 8 T, une diminution trés lente est ensuite amorcée.
Les extrema deT, et de sont obtenus pour des valeurs de champ magnétique de
8 T, champ auquel nous avons trouvé également les valeurs eet | . maximales.

La longueur de localisation est trés petite dans cette barre de Hall. Bien que les tres
bonnes performances de cette barre de Hall peuvent étre expliquées par la tres faible
longueur de localisation, on doit cependant noter que cette longueur est bien plus
petite que la longueur magnétique, ce qui interroge sur une limitation du modele
VRH E-S a décrire la dissipation dans cette barre de Hall.

Figure 6.28 a) log(T: ) en fonction deT '*? pour di érents champs magné-
tiues. Les données sont bien décrites par un modele de VRH de type Efros et
Shklovskii (E-S), avec interaction électron-électron. b) En bleu, la longueur de loca-
lisation en fonction du champ magnétique. En orange, la grandeili, extrait de la
courbe a), en fonction du champ magnétique.

Il est possible de déterminer la valeuWe; a partir du rapport | .=T, et en
considérant les valeurs de extraites de la dépendance en température dey (T).
La longueur e ective Wi extraite du modéle VRH E-S vaut 7 m a 8 T, ce qui
est bien plus faible que la largeur de la barre de Hall qui est de 10M. Les W
des deux barres de Hall 12159-3-1 et 13051-b avant modi cation de la densité par
décharge corona sont similaires, 7,5m pour le 12159-3-1 contre 7m pour le 13051-
b. Ces faibles écarts montrent que les inhomogéniétes sont de méme type dans les
deux plaquettes. Ce n'est donc pas le paramétre qui est a l'origine des di érences
sur la robustesse en courant de I'e et Hall quantique entre les plaquettes 12159-3 et
13051-b, & moins que la valeur extraite dé/ey dans la barre de Hall 13051-b ne
soit erronée.

La tres faible valeur de semble montrer une limite du modele VRH avec un gap
de coulomb pour modéliser la dissipation au moins dans la barre de Hall 13051-b.
On peut supposer gue les inhomogénéités présentes sont particulieres et modi ent
le mécanisme de saut tunnel a portée variable, ce qui pourrait impacter la valeur
de C = 6;2 qui est calculée a partir d'un modéle de percolation quantique [98].
La valeur de la perméabilité , = 7;25 peut également étre mise en cause car la
ZLG n'est pas prise en compte. A partir des valeurs tirées du modéle de VRH et en
supposant que = lg =9 nm a 8 T, on obtient C = 31;6 ou alors ;, = 1;4 dans
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cette barre de Hall. En comparaison, une valeur dg = 12000K & 13 T a été trouve
par Tzalenchuk et al. [57] en utilisant le VRH de type E-S pour du graphéne produit
par sublimation de silicium. En supposant que = Ig =9 nm a 13 T, on obtient

C =37 ou alors , =1;2. La ZLG ou les bi-couches de graphéne pourraient avoir
un e et sur ces constantes. Ces coe cients ont donc besoin d'étre déterminés pour
le cas particulier qu'est le graphéne sur SiC ou une ZLG est présente. Le modéle
VRH E-S semble montrer des limitations a décrire ce type de graphene ou I'e et
Hall quantique est trés robuste.

E et combiné de la température et du courant sur la conductivité

On a dé ni le courant de rupture dans cette barre de Hall comme étant équi-
valent a I'apparition d'une résistance longitudinale par carré d80 et un écart
Ry=Ry =1 10 °. Ce niveau de dissipation équivaut & une conductivité,, =
4,65 10 °¢’=h a température donnée. Il est possible de déterminer le courant
permettant d'atteindre cette conductivité en utilisant I'équation :
" #
To 7 Tol

T;T) = T—Oexp = avec T =T+ e (6.15)

ou lg = (2kg ToWett )=(eRy ) et les di érentes grandeursies; , To €t sont extraits

des courbes en température et en courant aux di érentes valeurs de champs magné-
tique. Seule la valeur de , =1 10* Ke?=h a été ajustée, en e et la valeur de §

qui est déterminée a partir de la dépendance de la conductivité en température ne
permet pas de décrire correctement la dissipation ou le courant a un e et impor-
tant. La gure 6.29]reprend les courants de rupture de la barre de Hall 13051-b (en
vert) présentés précédemment dans la partie 6.8.1, tandis que les points bleus sont
calculés a partir de I'équatior] 6.15. La tendance générale de I'évolution du courant
de rupture est bien décrite, un maximum de courant de rupture est retrouvé a 8 T
puis le courant de rupture calculé diminue avec l'induction magnétique. L'évolution
des courants de rupture est globalement bien décrit, a la fois en température et en
champ magnétique. Le modele VRH E-S restitue apparemment bien la cohérence
des données en température et en courant et a tous les champs magnétiques.

6.8.2 Dépendance en champ magnétique de la longueur de
localisation

Nous avons vu sur la gure 6.28 b) que la longueur de localisation pouvait étre
plus petite que la longueur magnétique. A n d'étudier la dépendance deen champ
magnétique, le rapport =lg est présenté sur la gurg 6.30 en fonction du champ
magnétique. En dessous de 2,5 T, les électrons sont faiblement localisés et Ig.

A partir de 3 T, la longueur magnétique devient plus grande que la longueur de
localisation. Un minimum de =lg est atteinta 7 T puis une trés |légére augmentation
apparait jusqu'a 14 T, au moins.

Le fait que le rapport =lg soit bien plus petit que 1, n'est pas attendu dans un
régime d'e et Hall quantique carlg est la taille minimale de la fonction d'onde. De
plus, dans la théorie de la localisation délocalisation, en dehors du plateas 2,
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Figure 6.29 En vert, courants de rupture de la barre de Hall 13051-b, en fonc-
tion du champ magnétique pour di érentes températures. En bleu, les courants de
rupture calculés a partir de I'équatior 6.15, dans un modeéle de VRH E-S.

évolue comme :
I o] o (6.16)

ou o dépend du désordre, 2; 3 dans un matériau bi-dimensionnel [141] et,
correspond au facteur de remplissage lorsqig est au centre d'un niveau de Lan-
dau. Cette relation a souvent été observée dans le GaAs/AlGaAs [41] et dans le
graphéne sur Si@ [8]. Dans le cas d'un désordre a faible distance, comme démontré
par I'analyse de (ng), il a été montré que o = Ig [39,46] et par conséquent :

—/ 2 (6.17)
g

Le modele du transfert de charges ainsi que les mesuresRjg et de Ry laissent
penser que le facteur de remplissage n'est plus entier pour un champ magnétique
supérieur a 8 T. Au dela de ce champ magnétique, on n'observe pas la remontée de
=lg attendue. Sur la gure[6.3( est tracé en noia  #® olia = 1;08 est déterminé
parle fatquaB =8 T, =2et =2 nm.

La remontée tres lente de=lg a déja été observée dans des barres de Hall en
graphéne sur SiC [138] jusqu'a de tres forts champs magnétiques. Un rappeits
presque constant pourrait former une explication aux plateaux trés larges observés
dans le graphene sur SiC qui s'étend de 5 T jusqu'a 78 T sur la gure 6/31 a). Sur la
gure b), est tracélog(T: ,) en fonction deT 72, les courbes étant linéaires
prouvent que le mécanisme de dissipation est bien décrit par le VRH de E-S. En
utilisant le modéle VRH de E-S les auteurs ont extrait la longueur de localisation,
visible sur la gure c). La encore ne suis pas la loi en 22, Les auteurs
expliquent que le transfert de charges continue au dela de ce qui est prédit par le
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Figure 6.30 =lg en fonction du champ magnétique. La zone grise correspond a
la gamme de champ magnétique ou= 2 comme déduit de I'analyse avec le modele
du transfert de charges. La courbe noire correspond a I'évolution attendue en sortie
de plateau selon I'équatiof 6.17.

modele, des réservoirs d'électrons supplémentaires ayant des densités électroniques
trés élevées de l'ordre d&0'® cm 2 seraient présents et transféreraient également
des charges au graphéne. Ces réservoirs de forte densité électronique seraient dus
aux imperfections de la résine, aux bi-couches de graphene ou a l'inhomogénéité de
la ZLG [138].

Une explication supplémentaire est la suivante, on peut noter que dans le modele
de transfert de charges de Kopylov, le transfert de charges sur le plateag 2 se fait
de maniére proportionnel au champ magnétique. Dans le cas de désordre a courte
portée, I'évolution de la mobilité électronique évolue comme = 1=ns. De ce fait,
sur le plateau =2 le produit B est constant. Il ne peut donc pas y avoir de levée
de dégénérescence supplémentaire aBcméme a de si forts champs magnétiques.

6.8.3 Analyse de la conductivité dans le modele VRH Mott

En regardant plus attentivement les courbes a bas champ magnétique de la gure
a), on peut observer que les courbes paoBr< 8 T ne sont pas parfaitement
linéaires. En tragantlog(T: ) en fonction deT 3, sur la gure 6.3 a), les courbes
a faible champ magnétiqueB < 8 T sont plus linéaires que dans la représentation
précédente. La linéarité ddog(T: ) en fonction deT = indique que le modéle de
VRH de Mott s'applique dans cette barre de Hall. Ce modele prédit, pour = 0,
gue la conductivité évolue avec la température comme :

" #

1. 18
o = 2exp - (6.18)

Il apparait donc que la conductivité n'est pas uniquement décrite par le modéle
VRH de E-S ou de Mott pour la totalité des champs magnétiques. A n de déterminer
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Figure 6.31 a) Résistances longitudinales et transverses pour di érents champs
magnétiques et températures d'une barre de Hall de graphéne sur SiC couvert d'une
bi-couche de résine. blog(T: ,«) en fonction deT 2 pour di érents champs ma-
gnétiques. c) en fonction delg avec I'évolution théorique attendue de en rouge

et I'évolution théorique delg en bleu. Figures extraites de [138].

Figure 6.32 a)log(T: «) en fonction deT %3, ajustés par un modéle de VRH de
Mott, ou les interactions coulombiennes sont écrantées. b) Accord entre les données
expérimentales de la dépendance en température dg et les modéles VRH E-S
(noir) et VRH mott (bleu). Un accord de 1 correspond a une correspondance de
100%.

le modéle décrivant le mieux la conductivité pour chaque champs magnétiques, nous
avons utilisé la méthode des moindres carrés pour réaliser un ajustement entre les
données et les modéles. Les accords de ces di érents ajustements sont représentés
sur la gure b). Il en ressort qu'a faible champ magnétique, en dessous de 6
T, l'ajustement entre I'expérience et le modele de Mott est meilleur que celui par
le modele de E-S, tandis qu'a fort champ magnétique, le modele de E-S est plus
adapté. Un croisement entre les deux modéles s'opére a 8 T. Il apparaitrait donc
gue le mécanisme de dissipation présent dans cette barre de Hall évoluerait avec
le champ magnétique. Le transfert de charges étant supposé actif jusqu'au champ
magnétique de 8 T comme le suggere I'analyse de courant de ruptug€B ), on peut
supposer qu'il induit un écrantage de l'interaction coulombienne. Au dela de 8 T, le
transfert de charges est terminé, l'interaction coulombienne n'est plus écrantée, le
modéle de VRH de E-S devient donc dominant.
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Le modele de Mott décrit également la barre de Hall 16545. La gufe 6|33 a)
montre quelog(T: ) est linéaire lorsque la température est exprimée én = a
14 T. Le modéle VRH de Mott est plus adapté pour décrire le comportement de la
conductivité dans cette barre de Hall qui a une densité électroniqug = 3;8 104
cm 2 et des courants de ruptures supérieurs a 80@. Il serait intéressant de pouvoir
augmenter le champ magnétique au dela de cette valeur dd T, pour voir si le
régime VRH de E-S est visible a plus fort champ magnétique. On peut remarquer
gue les deux barres de Hall 13051-b et 16545, qui ont les courants de rupture les plus
élevés, peuvent étre décrit par le VRH de Mott, ce qui suggere un environnement
diélectrique particulier et donc peut étre un role de la ZLG.

Le modeéle de Mott permet de décrire le mécanisme de VRH dans le graphéne
lorsque l'interaction coulombienne est écrantée, par I'e et d'une grille par exemple.
Ce mécanisme de dissipation a déja été observé dans du graphéne sug/Si(B|. Le
modele de VRH de Mott a permis de reproduire délement la conductivité dans cette
barre de Hall. Cela a également été le cas pour du graphéne obtenu par sublimation
du silicium d'un substrat SiC ou le modéle de Mott a été observé comme dominant
a basse température [6].

Figure 6.33 log( xT) en fonction deT %3, pour la barre de Hall 16545 a 14 T
et 1,3 K.

6.9 Le facteur de couplage entre Ry et Ry

L'écart de la valeur de la résistance de Hall a la valeur quanti ée est relié a
'augmentation de la résistance longitudinale par carré. Il existe donc une relation
entre Ry et Ryy. Cette relation empirique Ry = R 4 a été observée dans de
nombreuses barres de Hall bi-dimensionnelles tel que le GaAs/AlGaAs||41, 61] et
dans le graphéne| [81]. Dans la majorité des cas, le coe cient est inférieur a 1
en valeur absolue. De maniere générale, le couplage entrBy et R, est relié a
I'écart & I'orthogonalité de la con guration de mesure de tension par rapport a la
direction de propagation du courant. Le premier mécanisme proposé a n d'expliquer
ce couplage fat présenté par Van der Welt al. [133]. lls proposent une explication
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a ce couplage en pointant le fait que la largeur des bras de tension n'est pas nulle.
Du fait de la nature chirale des états de bords, la chute de potentiel mesurée par
le détecteur de tension ne dé nit pas une direction parfaitement orthogonale aux
bords de la barre de Hall et donc a la direction de propagation du courant. Cette
non-orthogonalité méne a un écart a la valeur quanti ée. En e et, lors de la mesure
de la tensionVyes au niveau des bras de tension ( éche rouge sur la gufe 6|34 a)),
en plus de la tension de Hall (représentée par la eche jaune sur la gure 6.34 a)),
une fraction de résistance longitudinale est également mesurée ( éche jaune sur la
gure a)). Ce couplage suit la relation :

Ri=Ru Rk=2=(Vmes Wn)=l =(Wpr=W)Ryx = geoRxx (6.19)

ou W est la largeur de la barre, tandis qu&V, est la largeur du bras de tension. En
métrologie, un rapportW,=W valant 1=8 peut convenablement limiter ce couplage.
Un point important qu'il faut noter est que le coe cient de couplage ne dépend pas

du champ magnétique, geo(B) = geol B). Comme on peut le voir sur la gure

a), lorsqu'on change la direction du champ magnétique, le sens de propagation
des états de bords change également. De fait, la tension de Hall change de signe et
la fraction de tension longitudinale mesurée change de signe également. Il en résulte
que l'écart de résistance conserve le méme signe.

Figure 6.34 a) Représentation schématique du mécanisme de couplage emig

et Ry, lié a I'e et de la largeur nie des bras, insensible a l'orientation du champ
magnétique. b) Représentation schématique d'une géométrie de barre de Hall menant
a un couplage entreR,, et Ry sensible a la direction du champ magnétique.

Un autre type de couplage est également envisagé par van der Well et al.. Ce
couplage apparait quand le courant circulant dans le barre de Hall est dévié d'un
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angle de la trajectoire parallele aux bords de la barre de Hall. Dans ce cas, il
y a également une absence d'orthogonalité entre la propagation du courant et la
con guration de mesure. Il est possible de représenter schématiquement I'e et de
cette non orthogonalité en se placant dans le référentiel de la propagation du courant.
On peut alors schématiser la géométrie de la barre de Hall comme présentée sur la
gure b). Ce type couplage est facilement identi able en inversant la polarité
du champ magnétique car le signe du coe cient change avec la direction du champ
magnetique inhomogene (B) = inhomogene ( B). En e et, comme on peut le voir sur

la gure b), si la tension de Hall change de signe avec la direction du champ
magnétique, la fraction de tension longitudinale ne change pas de signe.

6.9.1 Le facteur de couplage dans la plaquette 13051-b

A n de déterminer le mécanisme de couplage entreRy et Ry de la barre de
Hall 13051-b, nous avons e ectué des mesures de résistance longitudinale par carré
sur la barre de Hall 13051-b en régime alternatif en utilisant le CCC et une détection
synchrone a n de réaliser des mesures rapides, selon le schéma de la §ure 5.8 du
chapitre 4. La température, ou le courant, a été ensuite augmentée a n de mesurer
I'évolution de R,y par carré avecT et |.

Dans un second temps, nous avons mesuré la résistance de Hall. Pour ces mesures,
la tension de Hall du graphéne est comparée a la tension d'une résistance étalon de
100 , via le pont de comparaison. Dans le but de réaliser des mesures en régime
alternatif, le détecteur de zéro EMN11 est remplacé par un ampli cateur bas-bruit
de type Celians EPC1 qui est lui-méme connecté a une détection synchrone. Les
mesures sont réalisées a 1A et a une fréquence de 2 Hz. Pour le protocole de
mesure, la fraction de courant dévié (cf/5.2.3) permettant d'observer une di érence
de tension nulle entre la tension de la résistance de 10Cet la résistance de Hall a
basse température est trouvée et xée pour le temps de la mesure. La température,
ou le courant, sont ensuite augmentés an de mesurer cette fois-cRy qui est
déduit de la mesure de tension V détectée par le couple Celians EPC1 et détection
synchrone.

Les variations de température sont lentes, environ 1 K/min a n que la plaquette
ait le temps de se thermaliser. Le pont de comparaison permet de mesurer des
écarts Ry de la résistance de Hall jusqu'a la dizaine d'ohm, ce qui correspond
approximativement a une température de 40 K pour cette barre de Hall. Sur la gure
a), il est possible d'observer le résultat de ce type de mesure pour la barre de
Hall 13051-b a la densitéhs = 1;8 10" cm 2. Les écarts de la résistance de Hall
par rapport a la valeur quanti ée Ry = Ry RH.caas SONt représentés en rouge
tandis que la résistance longitudinale par carré est en noire. Les deux résistances sont
tracées en fonction de la température. Les mesures de la glire 6.35 a) sont faites
entre 1,3 et 40 K, a un courant de 1 A. La résistance de Hall a été mesurée sur la
paire de contact centrale et & un champ magnétique de 5 T. A cette valeur de champ
magnétique, la température critique T, = 5 K) est relativement faible et permet
d'observer la sortie de la trés bonne quanti cation a des températures relativement
faibles. Comme il est attendu, la résistance longitudinale n'est plus nulle lorsque la
température augmente, et de la méme maniére, la résistance de Hall s'écarte de la
valeur quanti ée, cela est bien mis en évidence sur la gu35 a). Il est possible
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de déterminer le coe cient de couplage en tracant le couple de point Ry en
fonction de Ry par carré, réalisé & la méme température ( gure 6.85 b)). La courbe
rouge reprend les données de la courpe 6.35 a) et permet d'extraire un coe cient
de couplage = 0;25. La courbe bleue reprend le méme protocole de mesure avec
les mémes conditions expérimentales a la di érence du champ magnétique qui vaut
maintenant 5T. En inversant le champ magnétique, le coe cient de couplage vaut
+0; 25, seul le signe a donc changé.

Figure 6.35 a) Ecarts de la résistance de Hall par rapport a la valeur quanti ée
dans le graphéne Ryc = Ry Rucaas €t résistance longitudinale par carrdR,y

en fonction de la température, mesurée &5 T avec un courant de 1A. Ry est
mesurée a partir de la paire centrale. b) Ry en fonction deR,, (résultats de

la gure a) en rouge. La courbe bleue représente une mesure similaire mais avec
inversion du champ magnétique.

Nous avons vu précédemment qu'il existait deux principaux types de phénoménes
menant a un couplage entrdR,, par carré etRy. Le couplage géométrique, qui est
dd a la largeur nie des bras, donne un coe cient g, tel que :

Ry = geo( B)R« = 12000—r|:]Rxx (6.20)
soit un couplage attendue d@®; 2. On s'attend a trouver un écart de Ry systéma-
tiguement négatif lorsque Ry augmente, ce qui n'est pas le cas. Sur la gufe 6|35
b), il y a une symétrie parfaite lorsque le champ magnétique est inversé. Le couplage
géomeétrique est donc négligeable dans cette barre de Hall.

L'autre couplage innomogene €St dl aux inhomogenéites de la densité de porteurs
ou au désordre présent dans la barre de Hall, l'inversion du champ magnétique doit
également inverser le signe du couplage :

inhomogene (+ B) = inhomogene ( B) (6-21)

Van der Well et al. [133] proposent une modélisation simple prenant en compte
une déviation du courant ce qui méne a un couplage. Dans le cas du graphéne sur
SiC, les marches du substrat pourraient apporter des modi cations des propriétés
locales de conduction du graphéne. En particulier si les marches sont des points de
nucléation privilégiés pour les bi-couches de graphéne et leurs donnent une direction
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de croissance privilégiée. Ces bi-couches pourraient obliger le courant a circuler de
maniere non-parallele aux bords de la barre de Hall. La relation de couplage induit
par la déviation du courant s'écrit :

Ry = sin( )Ry (6.22)

ou est I'angle entre la barre de Hall et la déviation du courant.

Des mesures de caractérisation optique ainsi que les images AFM et LEEM,
gure a) et b), ont permis de déterminer l'orientation des marches par rapport
a l'orientation de la barre de Hall, cet angle est d'environ = 14 . Avec un angle
de 14, le coe cient calculé de couplage vaut = 0;24, ce qui correspond au
coe cient mesureée.

Des mesures complémentaires réalisées sur les autres paires de contacts de ten-
sion de Hall et pour un courant de mesure de 1A, gure a), montrent que
cette valeur de couplage n'est pas homogene sur la totalité de la barre de Hall. La
paire centrale (B-F) ainsi que la paire latérale (C-E) ont le méme comportement
caractérisé par un facteur de couplage design(B) 0;25 (selon le sens du champ
magnétique), alors que l'autre paire latérale (A-G) le coe cient est plus élevé et
vaut sign(B) 0;45. Ce résultat pourrait laisser penser que des inhomogénéités
orientées avec un angle di érent, c'est-a-dire a 27 par rapport a la barre de Hall,
seraient présentes sur ce coté de la barre, ce qui n'a pas été prouvé.

Un résultat similaire a déja été observé dans du graphéne obtenu par décompo-
sition thermique d'un substrat de SiC par Janssen et al. [58]. Les auteurs avaient
observé un couplage qui changeait de signe avec l'inversion du champ magnétique,
ainsi que des valeurs de couplage di érents pour les di érentes paires de contact de
tension utilisées pour réaliser les mesures. Les auteurs avaient supposé que le cou-
plage était d0 aux inhomogénéités présentes dans la barre de Hall de graphéene. lls
avaient également observé des valeurs de couplage di érentes en fonction de la den-
sité, passant d'un couplage = 0;166pour une densité électroniques = 4;6 10
cm 2 décroissant avec l'augmentation d@&s pour nalement atteindre = 0;005
pour ng = 9;1 10 cm 2. L'explication donnée par les auteurs était que l'aug-
mentation de la densité électronique diminue les inhomogénéités et par conséquent
le couplage|[58].

Des mesures de la paire centrale (B-F) a di érents champs magnétiques, entre 4
Tet14 T (gure b)) montrent que la valeur du coe cient de couplage reste
stable en fonction du champ magnétique. Le coe cient de couplage est deD; 2
a4 Tetvaut 0;3 pour les autres champs magnétiques. Des non-linéarités sont
observées pour des valeurs de champs magnétiques de 10 T et 14 T. Des mesures de

Ru.c et deRyy ont été realisées a champ magnétique xe de 5 T et pour di érents
courants de mesure allant dé& A jusqu'a50 A, pour la paire centrale (B-F) ( gure
c)). Les courbes de 1 et 50A présentent un coe cient de couplage de 0;35
tandis que les autres courants induisent un coe cient de couplage plus faible de
l'ordre de 0;2. Les mesures de couplage obtenues par variation de la température
et du courant donnent des valeurs de couplage similaires, de l'ordre dé; 3 pour
un champ magnétique positif.

Sur les deux gureg 6.36 b) et c), plusieurs courbes ne sont pas linéaires, comme
par exemple la courbe & 14 T sur la gure b). On peut rappeler que le modéle de
transfert de charges de Kopylov permet de calculer que= 2 entre 2,5 et 8 T. Une
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Figure 6.36 Mesures de couplage pour la barre de Hall 13051-b. &y en
fonction de Ry, pour les trois paires de contacts de Hall de la barre de Hall a un
champ magnétique de 5 T, un courant de 1 A et une température de 1,3 K. b)

Ru.c en fonction deR,, par carré pour la paire centrale pour di érents champs
magnétiques. c) Ry en fonction deR,, pour la paire centrale &a 1,3 Ket 5 T,
pour di érents courants de mesure.

hypothese est que les courbures peuvent apparaitre lorsque le facteur de remplissage
n'‘est pas entier. Une autre hypothése qui pourrait amener a ce type de courbure est
une mauvaise thermalisation de la plaquette. Il n'est pas possible pour l'instant de
con rmer l'une ou l'autre des hypothéeses. Les doutes sur la bonne thermalisation
ainsi que les fortes incertitudes liés aux mesures réalisées en régime alternatif ne
nous permettent pas non plus de conclure précisément sur une valeur précise du
couplage, si ce n'est qu'il est bien inférieur a 1, probablement proche de 0,3, et que
son signe change avec la polarité de champ magnétiqgue. On peut donc dire que le
modele du couplage géométrique di a la largeur nie des bras de tension n'est pas
dominant dans cette barre de Hall. Le modéle simple des états de bords est mis en
défaut. On peut supposer que cela peut étre di a de I'inhomogénéité dans les bras
de tension. Le modele simple ou le couplage serait déterminé par les marches du
substrat et les bi-couches de graphene, donne approximativement le bon ordre de
grandeur de la valeur du coe cient ainsi que le bon signe du coe cient de couplage
avec le champ magnétique.
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6.9.2 Le facteur de couplage dans la plaquette 12159-3

La détermination de I'évolution de Ry par rapport a Ry, pour les barres de
Hall de la plaquette 12159-3-1 a été réalisée a di érentes températures ou courants
pour augmenter le niveau de dissipation. A n de s'a ranchir de la possible mauvaise
thermalisation de la plaquette lors des variations de température, nous avons réalisé
les mesures de Ry et de Ry en régime continu et a température xe pendant la
mesure. Ces mesures ont été faites sur la barre de Hall 12159-3-1. L'étude précédente
de cette barre de Hall, avait donné un coe cient de couplage de0; 67 pour tous
les champs magnétiques positifs compris entre +10 et +19 T [81], la densité était
alors dens = 3;2 10 cm 2. L'angle entre les marches et la barre de Hall est
de 45. Si le modéle régissant le coe cient de couplage a I'+uvre était lié aux
marches du substrat le coe cient de couplage proche devrait étre de0;7 pour
un champ magnétique positif, ce qui est trés proche de la valeur observée. Des
mesures a di érentes densités électroniques ont été faites a n d'étre comparées avec
les résultats précédents.

Figure 6.37 a) Ry en fonction deRy,, pour la barre de Hall 12159-3-1 a dif-

férentes densités. Les mesures sont réalisées en modi ant la température, en régime

contnual Aet 14 T.b) Ruys=R«x en fonction de la température pour les

barres de Hall 12159-3-1 pour di érentes densités. Les mesures ont été réalisées a
14T et un courant de 1 A.

Sur la gure a) Ru.g est tracé en fonction deR,, a 14 T, 1 A et pour

di érentes densités. La mesure a la densités = 1;8 10'* cm 2 donne un couplage
de 0;6 pour un champ magnétique positif. Pour la polarité opposée, le coe cient
est plus faible et vaut+0; 3 ce qui peut laisser penser a une contribution géométrique
en plus de la contribution des inhomogénéités. A la densig = 3;3 10" cm 2, trés
proche de I'étude précédente [81], le couplage est également @e6 pour un champ
magnétique positif. Ce coe cient est trouvé symétrique avec l'inversion du champ
magneétique et vaut donct0; 6 pour un champ magnétique négatif. Pouns = 8;3
10 cm 2, le couplage est symétrique avec le champ magnétique. En prenant une
valeur de coe cient de couplage moyenne on déduit un coe cient de couplage valant

sign(B) 0;17, trés di érent des autres densités électroniques. On peut expliquer
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cette valeur de couplage plus petite soit par la densité électronique importante ce qui

con rmerait que décroit lorsque la densité électronique augmente, comme observé
par le NPL [58], soit par le fait que le facteur de remplissage est plus grand que

2 a cette densité électronique et a ce champ magnétique. De plus, a cette densité
électronique, une non-linéarité est présente, la courbe en pointillée sur la glire 6.37

a) est un ajustement suivant I'équation : Ry = R + R 2.

Dans le GaAs/AlGaAs, il est commun d'observer deux régimes. A basse dissi-
pation Ry est linéaire avecRy,, un changement de régime peut s'e ectuer a
des niveaux de dissipation plus importants, la relation devient alors quadratique :

Ruc / R 2 [41], concordant avec la régle semi-circulaire [74], qui décrit la sortie
du plateau de Hall en considérant que les électrons sont répartis dans deux uides in-
compréssibles (uide d'électrons et uide de trous) localisés par du désordre a courte
portée [32]. Dans le cas présent, la non-linéarité apparait quelque soit le niveau de
dissipation.

Le rapport Rp.c=Ry en fonction de la température permet de révéler des non-
linéarités de plus faible ampleur. Cette quantité a donc été tracée pour la barre de
Hall 12159-3-1 a di érentes densités et en fonction de la température, sur la gure
b). Cette représentation permet, pour un couple de température et courant,
de montrer la relation entre Ry et Ry, pour des niveaux de dissipation trés
di érents. Le rapport Ru.c=R« a la densité électroniquens = 8;3 10 cm 2
permet de quanti er la non-linéarité. Elle augmente fortement avec le niveau de
dissipation, passant d'un couplage presque nul lorsque la température est inférieure
a 6 K a plus de 0;2 pour 25 K. Une non-linéarité est également observée pour
ns=1;5 10" cm 2 bien que plus faible. A l'inverse, la courbe obtenue & la densité
électroniquens = 3;3 10" cm 2 ne présente pas de non-linéarité sur cette gamme
de température allant de 10 a 25 K.

Figure 6.38 Ru.c=R« en fonction de , dans une barre de Hall en
GaAs/AlGaAs pour un courant de 1 A. Courbe extraite de [41].

Grace au modéle de transfert de charges, nous pouvons dire qu'a la densité
électronique a champ nuhg = 3;3 10 cm 2, le facteur de remplissage vaut = 2
a 14 T. On observe alors un couplage linéaire entreRy.g et Ry, ainsi qu'une
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parfaite symétrie avec l'inversion du champ magnétique. Pour les autres densités
électroniques, le facteur de remplissage est di érent de= 2. Pour la densité la plus
faiblens=1;5 10" cm 2, le transfert de charges s'arréte aux alentours de 10 T,
donc 214 T < 2 Alinverse, pourns=8;3 10" cm 2, > 2. Il semble que la
non-linéarité apparait lorsque le facteur de remplissage n'est pas entier.

Une valeur de couplage di érente selon la valeur de a déja été observée. M.
Furlan a mesuré le facteur de couplage dans une barre de Hall de GaAs/AlGaAs
en fonction du facteur de remplissage. La gure p.38 présente les coe cients de
couplages pour di érents facteurs de remplissages extrait des variations de tempé-
rature et de courant. Pour les mesures en température, lorsque& 2, le couplage
est faible, proche de 0, tandis que pour > 2 le coe cient de couplage dépasse
1. L'auteur explique ces di érences par la théorie de la percolation. Le potentiel de
désordre n'est pas le méme selon le facteur de remplissage. La circulation du courant
di ere selon que soit plus grand ou plus petit que2, modi ant les probabilités de
rétro-di usion [22,31,104].

La courbe de la gure[6.3p a) permet de comparer I'évolution de Ry.c en
fonction de Ry, sur des niveaux de dissipation identiques obtenus en modi ant
soit le courant soit la température pour la barre de Hall 12159-3-1 a une densité
électroniquens = 1;5 10" cm 2. Le couplage mesuré entre Ry et Ry en
modi ant le courant est moins fort que celui obtenu en variant la température.
Les variations de courant induisent un écart de quanti cation plus faible pour une
dissipation identique.

Figure 6.39 a) Ry en fonction deRy, pour la barre de Hall 12159-3-1 a
la densiténg = 1;5 10" cm 2. b) Ru.c=R« en fonction de la température et
du courant. Les symboles vides correspondent a la mesure dBy.g et de Ry, en
modi ant le courant tandis que les symboles pleins correspondent a la modi cation
de la température.

Sur la gure b) sont superposées les dépendances en température et en cou-
rant de Rp.g=R« respectivement Ryc=R(T) et Ru.c=Rx«(l) pour la barre
de Hall 12159-3-1 & une densité électroniqmg = 8;3 10 cm 2. A cette densité
électronique on observe que le coe cient Ry.g=R\ est dépendant deT et del.
En choisissant des échelles adéquates, il est possible de montrer une correspondance
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entre les courbes. La nature du couplage est donc identique selon que la dissipation
provienne de la température ou du courant. Comme attendu, en régime de VRH-ES,
le courant peut s'écrire comme une température e ective. En faisant le rapport des
abscisses, on déduit un rapporTes; =I = 0;12 K.A 1. On retrouve bien le rapport
Ters =I calculé a partir de la comparaison des e ets du courant et de la température
sur R, pour la méme densité électronique. Le couplage entreRyc et Ry ne
dépend pas de la maniere dont la dissipation est induite (courant ou température).
Les mesures e ectuées ont permis de conclure que le coe cient de couplage

entre les valeurs des résistances deR, g et Ry, n'est pas dominé par la largeur
nie des bras de tension. On mesure un coe cient de couplage qui change de signe
avec la polarité de champ magnétique. Le couplage est donc bien dominé par les
inhomogénéités. La relation empirique Ry = R 4 n'est validée que lorsque

= 2 pour cette barre de Hall. La valeur du coe cient de couplage semble bien
étre reliée a I'angle entre les marches du substrat et I'orientation de la barre de Hall
comme pour la barre de Hall 13051-b. Lorsque le facteur de remplissage n'est pas
entier, des non-linéarités apparaissent.

6.10 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons démontré que la technique hybride de croissance
de graphéene CVD sur SiC est une technique reproductible permettant de fabriquer
du graphéne avec de faibles densités électroniques. La méthode de fabrication des
barres de Hall permet d'obtenir des barres de Hall de grandes tailles avec de faibles
résistances de contact de maniére reproductible. La bi-couche de PMMA-MAA et
ZEP520a protege le graphéne des possibles adatomes et permet également d'obte-
nir des densités électroniques de quelqu&8* cm 2, sans illumination, permettant
I'apparition d'un plateau de Hall = 2 bien quanti é pour des champs magnétiques
faibles.

La plaquette 13051-b, présente la barre de Hall ayant les propriétés les plus inté-
ressantes pour la métrologie. Cette barre de Hall présente une faible anisotropie, une
faible densité de centres di useurs ainsi qu'une faible densité d'états de donneurs
de la ZLG ( ). Ces propriétés nous ont permis de mesurer une résistance de Hall
parfaitement quanti € a 10 °, en valeur relative, pour des conditions expérimentales
nettement plus larges a celle d'un étalon de GaAs/AlGaAs. Cette parfaite quanti-
cation est préservée a des courants de mesure aussi important que 508 des
températures de 10 K ou des champs magnétiques aussi faibles que 3,5 T.

Plusieurs modi cations de la densité électronique ont été réalisées sur de mul-
tiples barres de Hall de graphene avec des décharges corona. Cette méthode a permis
de réduire la densité électronique et de mesurer une tres bonne quanti cation de la
valeur de la résistance de Hall a des champs magnétiques inaccessibles avec la densité
d'origine, en contre-partie, le courant de mesure doit diminuer a n de maintenir un
niveau de quanti cation identique. Nous avons également montré que le mécanisme
dominant de di usion des électrons est a courte portée. Les mesures de magnéto-
transport réalisées sur les barres de Hall montrent que la décharge corona apporte
de l'inhomogénéité qui disparait avec le temps. Avec les mesures d'o set de Hall a
champ nul, nous avons également montré que l'anisotropie augmentent lorsque la
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densité électronique est diminuée.

Le modéle de transfert de charges appliqué aux di érentes barres de Hall me-
surées permet de rendre compte de la grande gamme de champs magnétiques sur
laquelle le facteur de remplissage est entier. Le modéle permet de décrire I'évolution
du courant de rupture. Des réservoirs de donneurs en plus de la ZLG doivent proba-
blement étre présents pour conduire a des plateaux si importants. Les paramétres
du modele du transfert de charges tendent a montrer qu'une couche ZLG avec peu
de donneur, est critique a n d'obtenir un régime d'e et Hall quantique robuste a
faible champ magnétique. La croissance de la ZLG est un des parametres permettant
d'obtenir de I'e et Hall quantiqgue de qualité métrologique.

Les mesures de la conductivité des di érentes barres de Hall ont permis de mettre
en évidence un mécanisme de dissipation de type saut a portée variable (VRH). Ce-
pendant le modele VRH avec présence d'un gap de coulomb, qui décrit parfaitement
les barres de Hall de la plaguette 12159-3, présente quelques problémes lors de la
description de la barre de Hall 13051-b. Un exemple est quelg soit bien plus
petit que 1 est une incohérence du modéele. Il est cependant possible que la ZLG,
les interactions a courte portée, les inhomogénéités ainsi que l'anisotropie présente
dans ces barres de Hall puissent apporter des modi cations a la valeur deou deC
et donc de . Dans la barre de Hall 13051-b, un changement de régime est observé,
aux alentours de 8 T. En dessous de 8 T le modele de VRH de Mott est dominant
tandis qu'a plus fort champ magnétique c'est le modéle de VRH de E-S qui permet
d'ajuster au mieux les courbes, bien quelg < 1.

Les mesures des résistances d&jy s et Ry, ont montré que le couplage était
dominé par les inhomogénéités et non par la largeur nie des bras de tension, mettant
en défaut le modele simple des états de bord. La valeur du coe cient de couplage
semble bien étre reliée a l'angle entre les marches du substrat et |'orientation de
la barre de Hall. Les guides techniques des étalons en graphéne sur SiC devront
prendre en compte ces parameétres, ce qui n'était pas le cas pour les étalons en
GaAs/AlGaAs. De plus, les mesures ont également montré que lorsque le facteur de
remplissage n'était pas entier, des non-linéarités apparaissaient.

Ces résultats prouvent que le graphene CVD sur SiC est une technigue qui peut
encore étre améliorée a n d'obtenir un étalon de résistance électrique fonctionnant
a des champs magnétiques encore plus faibles. Les travaux doivent étre poursuivis
pour mieux comprendre la physique de ce systeme. Cela permettra d'optimiser les
parameétres de croissance a n d'obtenir des étalons de résistance en graphéne fonc-
tionnant a des conditions d'utilisation facilitées. Il apparait qu'une faible densité
électronique, une forte mobilité électronique et une faible anisotropie sont trois pa-
rametres facilement mesurables qui peuvent présager un e et Hall quantique robuste
commengant a faible champ magnétique.
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Chapitre 7

L'étalon quantique de courant
programmable

7.1 La nouvelle dé nition

Figure 7.1 a) Incertitudes relatives des meilleures performances d'étalonnage et de
mesure du courant en vert [10]. Les points bleus représentent les incertitudes sur les
courants généreés par des pompes a €lectron|1) [16],2) [70],3) [42],4) [126],5) [137],6)
[37]. b) Les deux di érentes voies pour réaliser un courant a partir de la frequenice

et de la charge élémentaire. En bleu en utilisant des pompes a électron et en rouge
en appliquant la loi d'Ohm a des étalons quantiques de tension et de résistance.

Comme on a pu le voir dans le premier chapitre, 'ampére est I'une des sept unités
de base du SI. Dans les instituts nationaux de métrologie, I'ampére est réalisé soit en
appliguant la loi d'Ohm a des étalons secondaires de tension et de résistance, soit en
chargeant un étalon de capacité étalonné puis en mesurant la tension a ses bornes.
Les incertitudes sur les prestations d'étalonnages sont représentées sur la 7.1
a), qui reprend les meilleures Capacités de Mesure et de Calibration des laboratoires
nationnaux de métrologie (CMC). Les incertitudes relatives sont de I'ordre d&) ©
pour les courants supérieurs au micro-ampére &0 ° pour les courants inférieurs
[1C]. Ces incertitudes proviennent des incertitudes sur les étalonnages des étalons
secondaires et du manque de sensibilité des techniques de mesure pour les faibles
courants.
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Dans le nouveau Sl, I'ampére sera dé ni par la valeur de la charge élémentaire.
Deux maniéres de réaliser 'ampére dans le futur S| sont représentées sur la duré¢ 7.1
b), soit en utilisant I'e et Josephson puis I'e et Hall quantique, soit en utilisant I'e et
tunnel mono-électronique. Depuis plus d'une vingtaine d'années, la communauté
scienti que a déployé beaucoup de moyens a n de contrbler la charge élémentaire
et ainsi fabriquer des pompes a électrons délivrant un courahf = ngQfp, ol ng
est le nombre de charge® e manipulées etf, est la fréquence de pompage. Les
dispositifs qui ont donné les meilleurs résultats en terme de courant généreé ainsi que
d'exactitude sont les pompes a technologie semi-conductrice, soit en GaAs soit en
silicium. Sur la gure [7.]], les points bleus correspondent aux résultats obtenus avec
des pompes a électrons. Les points 1 et 2 correspondent a des pompes métalliques,
présentées dans le chapitre 1, les points 3 et 4 a des pompes GaAs/AlGaAs et les
points 5 et 6 a des pompes Si.

Figure 7.2 a) Image MEB d'une pompe a électron GaAs/AlGaAs. b) Pro| du
potentiel durant les di érentes étapes du cycle de pompage. c) La forme de la tension
de grille Vg1 en fonction du temps. Images extraites de [42].

Les pompes GaAs/AlGaAs sont fabriquées a partir d'un | semi-conducteur en
GaAs/AlGaAs, plus n qu'un micrometre, sur lequel sont disposées plusieurs grilles
permettant de moduler des barriéres tunnels a n de réaliser un quantum dot (QD).
Une image MEB d'une pompe a électrons est visible sur la gufe 7.2 &) [42]. Pour
qu'il y ait un courant circulant a travers la pompe, les tensions des grilles sont
ajustées dynamiquement a n de laisser passer un seul électron par cycle. Un schéma
de I'évolution du pro | de potentiel en fonction du temps est présenté sur la gure
b). La tension de grilleVs; diminue de sorte que les charges de la source puissent
passer dans le QD. Le potentieVgs; augmente ensuite a n que le QD soit isolé et
ne contienne quen = 1 électron. L'évolution de Vg, est dans un premier temps
assez lent, an d'expulser tous les électrons sauf un. Dans la seconde partie du
cycle, la barriereVg; augmente rapidement bien au dessus dé&;, pour expulser
I'électron dans le drain. Durant tout le processus, la tension de sortié;, est xe,
seule la tension d'entré/g; varie dans le temps. Ces di érentes étapes constituent
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un cycle qui va étre répeté a la frequendg, a n de génerer un courantl, = nQf ,.

La parfaite quanti cation de cette pompe a électrons a été démontrée avec une
incertitude relative de1;2 10 © pour un courant de 150 pA, 4 0,3 K et 14 T. Ces
résultats sont représentés sur la gurg 7.1 b) par le point 3.

Une deuxieme pompe a électrons est présentée sur la glire| 7.3[a) [126]. Elle
est également fabriqguée a partir d'un | semi-conducteur en GaAs/AlGaAs sub-
micrométrique, sur lequel sont disposées deux grilles permettant de moduler les
barriéres tunnels. La fréquence de fonctionnement est de 545 MHz, ce qui équivaut
a un courantl, = 87;4 pA. L'écart relatif entre le courant généré et le courant
théorique en fonction de la tension de grill&/, est présentée sur la gur¢ 713 c). La
courbe verte est une courbe théorique permettant de déterminer le point d'in exion
ainsi que la région ou le courant généré est indépendant des paramétres de contrble
externe. Cette région est encadrée en pointillé noirs. Elle dé nit la gamme des ten-
sionsV, pour lesquelles la pompe délivre exactement= 1 électron par cycle. Cette
courbe est déterminée par le modele de décroissance en cascade [67,68] qui permet
de calculer la probabilité qu'ont les électrons de sortir du quantum dot lors de la
variation de la barriére tunnelV; en fonction de la tensionV, qui est xe durant
un cycle. Ce modele permet d'optimiser la tensiox, a n de minimiser les erreurs.
Dans cet exemple un courant de 87,4 pA (545 MHz) a été démontré quanti € avec
une incertitude relative de0;2 10 ® & 100 mK et 16 T [126]. Ce résultat est repré-
senté sur la gure[7.1 b) par le point 4. Lorsque la fréquence augmente, les écarts
augmentent également, passant & 32 10 ° pour 1 GHz.

Figure 7.3 a)Image MEB d'une pompe a électrons GaAs/AlGaAs, ainsi que le
schéma de l'expérience. b) Schéma du pro | de potentiel formant le quantum dot qui
est dé ni par les deux grilles. c) Marche de courant obtenue en modi ant la tension
de grille V,. Images extraites de [126].

Les pompes silicium sont composées d'un canal trés n, presque mono-dimensionnel,
en silicium sur lequel sont disposées deux grilles a n de réaliser un quantum dot (QD)
(gure [.4]a)). Le cycle utilisé pour générer un courant est le méme que celui décrit
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Figure 7.4 a) Schéma d'une pompe a électron Si, ainsi que le schéma de I'expé-
rience. b) Marche de courant obtenue en modi ant la tension de grild:x;t . Images
extraites de [137].

pour la pompe GaAs/AlGaAs : la tension d'entré&/gnt est modulée temporellement
tandis que la tension de sortid/exr est xe. Un courant de 160 pA a été démontré
quanti € avec une incertitude relative de0;9 10 ® & une température maintenue
entre 1 et 2 K et sans champ magnétique par I'équipe de A. Fujiwara [137]. La
marche de courant en fonction de la tension de grille de sortieéy;r est visible sur
la gure b). Ces résultats sont représentés sur la gufe 7.1 b) par le point 5.

Quelque soit la pompe a électron, son exactitude est limitée par la nature sto-
chastigue du processus de saut tunnel qui engendre des erreurs de transfert. La
probabilité de saut tunnel non souhaité augmente avec le courant délivré, c'est-a-
dire avec la fréquence de pompage. Plusieurs équipes ont donc décidé de fabriquer
des dispositifs capables de compter et de corriger ces erreurs : ces pompes sont dites
auto-référencées. Le dispositif, fabriqué par Friclet al [40] ( gure a)), est com-
posé d'un canal en GaAs/AlGaAs, de 3 pompes connectées en séries, (P1, P2 et P3)
et de deux transistors mono-électroniques (SET) qui servent de détecteurs (D1 et
D2). Le pompage d'électrons dans ce systeme se fait en émettant un pulse de tension
trés court de 25 ns. Ces pulses sont décalés dans le temps a n que I'électron puisse
passer de la pompe P1 ala pompe P2 et ainsi de suite, ces pulses sont représentés par
les traits (i), (ii) et (iii) dans la gure 7.5p). Sur les courbes des détecteurs D1 et D2,

il est possible de suivre l'avancée de I'électron. A n de mesurer le nombre d'erreurs,
deux pulses successifs sont émis sur les trois pompes simultanément, étapes (iv) et
(v). Si, comme sur la gure, les détecteurs ne montrent aucune déviation du signal,
alors aucune erreur n'est survenue. Un cas de mesure réelle présentant une erreur
est montré sur la gure[7.5 c). Dans ce cas, D1 et D2 mesurent tous deux le passage
d'une charge lors des étapes (i)-(iii), seulement D2 indique une charge supplémen-
taire lors des étapes (iv)-(v) (montré par la double eche noire). A n d'identi er
cette erreur et la corriger, les auteurs ont déterminé trois scénarios possibles : (1)
P3 n'a pas réussi a pomper une charge, (2) P1 et P2 ont pompé une charge supplé-
mentaire, ou (3) P1 et P2 ont pompé 2 charges supplémentaires et P3 une charge
supplémentaire. Les probabilités associées a ces événements sont présentées dans le
tableau de la gure[7.5 c). Il apparait que la pompe P3 89;,99%de chance d'avoir
loupé un électron. Apres la détection des erreurs, il est possible de corriger la valeur
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du courant. Ce principe de correction d'erreur a été démontré pour une fréquence
de pompage d'environ 30 Hz. La mise en +uvre a des fréquences supérieures reste a
démontrer.

Figure 7.5 a) Image MEB d'une pompe a électron GaAs/AlGaAs. b) Les di é-
rentes étapes du cycle de pompage et du systeme de détection des erreurs. c) Analyse
d'une erreur typique, détectée par la di érence des signaux des deux détecteurs|. [40].

Les pompes sont capables de générer des courants assez élevés, de l'ordre de
la centaine de pico-amperes, cependant la physique de ces systemes est dicile a
modeéliser et par conséquent il est dicile d'obtenir des criteres de quanti cation
ables. C'est pourquoi les pompes a électrons ne constituent pas, a ce jour, des
étalons quantiques opérationnels de courant. La gurp 7.1 b) montre une autre
maniére de produire un courant proportionnel a la charge élémentaire : utiliser les
étalons quantiques de courant et de résistance a n de générer un courant moyen
exact.

7.2 Le principe de fonctionnement

L'autre maniére de générer un courant directement proportionnel a la charge
élémentaire est d'appliquer la loi d'Ohm a des étalons quantiques de tension et
de résistance respectivement basés sur I'e et Josephson et I'e et Hall quantique.
Le courant généré est proportionnel 8RxK;) * e=2. Le principe de l'expérience
présenté dans la suite est de générer un courant quanti € en appliquant la loi d'Ohm
avec une précision métrologique. Cette partie de I'expérience consiste a réaliser le
circuit primaire représenté en bleu sur la guré 716. Le circuit secondaire, en rouge
sur la gure [7.6, correspond a I'ampli cation du courant quanti é avec un gainG.
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Figure 7.6 Principe de fonctionnement du générateur quantigue programmable
de courant.

Cette partie servira également a tester la valeur du courant ainsi qu'a réaliser des
étalonnages d'un ampéremeétre commercial.

7.2.1 Le circuit primaire
L'étalon de tension Josephson

Dans le but de réaliser I'ampére, plusieurs réseaux de jonction Josephson pro-
grammables 1 V (PJVS pour Programmable Josephson Voltage Standard), fonc-
tionnant a une fréquencef; * 70 GHz, ont été utilisés. Le PJVS est arrangé en
segments ayant un nombre de jonctions Josephs@hou p est un entier et l'indice
du segment. Chaque segment peut étre indépendamment polarisé, par un systeme
de sources de courant pilotés grace a un ordinateur découplé optiquement du circuit
électrique, a n d'ajuster la tension a1l50 V pres entreO et 1V. Sur la gure a)
est représentée la tension générée par le PJVS qui v&uY ou 1V selon le courant
de polarisation. Un segment non-polarisé (marche de Shapiro n=0) agit comme un
court-circuit parfait, alors qu'un segment polarisé (n=1) génere une tension donnée
par :

h
U, = nJKJ 1fJ: nJZ—efJ (71)

ou n; est le nombre de jonctions polarisées sur la marche de Shapire 1. Sur la
photo gure a) on peut voir un réseau Josephson SINIS (Supraconducteur=Nb
Isolant=AlOx Normal=Al Isolant Supraconducteur) de 7168 jonctions subdivisées

en plusieurs segments reliés en seérie selon la séquence 256/512/3072/2048/1024/
128/1/1/2/4/8/16/32/64 jonctions (réseau PJVS # A). Deux réseaux PJVS#

B et PJVS # ref ont également été utilisés et sont subdivisés en segments de
4096/2048/1024/512/256/ 128/1/1/2/4/8/16/32/64 jonctions. Pour le réseau PJVS

# ref, seulement certains segments seront utilisés avec un maximum de 1920 jonc-
tions polarisées. Le tableau suivant récapitule les principales caractéristiques des
di érents réseaux utilisés lors de I'expérience : olt est le courant critique, |gijas

est I'amplitude en courant de la marche de tension € est la puissance radio-
frégquence envoyée dans le réseau. Avant et apres utilisation des réseaux Josephson
comme étalons de tension, il est nécessaire de Véri er la taille des marches0 et
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PJVS#A | PIVS#B | PJVS#ref

lc (MA) 1,4 1,6 3,5
Igias (MA) @n =0 0,6 1,1 31
Igias (MA) @n =1 0,6 0,8 1,0

I mia: (MA) 2,4 3,65 4,4

ny 7168 8191 1920

f (GHz) 70 70,111 70

Pre (MW) 30 10 65

Table 7.1 Caractéristiques des di érents réseaux Josephson utilisés.

n =1, de repérer les valeurs de courant de leurs centres ainsi que de veri er leurs
platitudes. Une caractéristique I-V (gure[7.8 a)) est systématiquement faite pour
Véri er les propriétés des marches avant et apres utilisation des réseaux.

Figure 7.7 a) Photo d'un réseau Josephson SINIS de 7168 jonctions. b) Puissance
transmise en fonction de la fréquence, autour de 70 GHz, en sortie de canne.

Les étalons quantiques de tension (photographie de la gure 7.7 a)), sont plongés
dans des bains d'hélium liquide a 4,2 K. lls sont protégés des champs magnétiques
extérieurs grace a un blindage CRYOPERM. La puissance radio-fréquence envoyée
sur I'étalon est synthétisée par un synthétiseur micro-onde "MMWF" qui est réfé-
rencé par un signal a 10 MHz, généré par un étalon de fréquence au rubidium asservi
par GPS. La canne est dimensionnée a n de limiter les ré exions de I'onde radio-
frequence a 70 GHz, pour qu'un maximum de puissance soit transmise au réseau
Josephson, en bas de la canne, comme représenté 7.7 b). Tres récemment, une
résistance faisant o ce de chau age a été placée en bas de la canne prés du réseau,
de sorte a pouvoir facilement faire transiter le réseau, d'un état supraconducteur a
4,2 K, a un état normal a une température supérieure a la température critique du
niobium qui est de 9,2 K. Cela permet d'expulser les vortex de ux magnétiques qui
peuvent entrer a l'intérieur du supraconducteur suite au passage du courant ou a
divers bruits électriques. La transition de I'état normal vers I'état supraconducteur
permet de retrouver une quanti cation parfaite de la marche de tension.
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Figure 7.8 a) Courbe U;(lpas) d'un réseau Josephson. Les marchas= 0 et 1
lorsque la totalité des jonctions sont polarisées. b) Courbes de magnéto-résistance
d'un étalon en GaAs/AlGaAs. Le minimum deR,, est a 10,8 T.

L'étalon de résistance GaAs/AlGaAs

L'étalon de résistance est fondé sur une hétérostructure semiconductrice en GaAs/
AlGaAs en forme de barre de Hall (LEP514). Il a été fabriqué au Laboratoire Elec-
tronique de Philips [107] et a toutes les caractéristiques d'un étalon selon le guide
technigue métrologique| [25]. Le minimum de résistance longitudinal@,¢, 10 )
est atteint pour 10,8 T a 1,3 K et des courants de mesure inférieur68 A comme
présenté sur la gure[7.8 b). Dans ces conditions, la résistance de Hall varit =2
avec une incertitude inférieure & 10 0. L'échantillon est homogéne et tous ces
contacts sont inférieurs a 0,1 .

La connexion entre les étalons

Nous avons vu précédemment que les étalons quantiques, pris séparément, fonc-
tionnaient parfaitement. Il faut maintenant prendre des précautions au niveau des
connexions entre les étalons, a n d'avoir un courant circulant dans la boucle pri-
maire, lpocs = 2n;f ;(RcK ;) 1. Ce courant pourra étre utilisé comme courant de
référence pour asservir une source externe. Dans le cas simple d'une connexion entre
le réseau Josephson et la barre de Hall, la résistance des cables4{ ), aurait pour
conséquence de modi er la valeur de la résistance connectée au réseau Josephson. Le
courant vaudrait alors |l pocs = U;=(Ry + 2r) ol r ne peut pas étre connu avec une
grande exactitude. Pour remédier a ce probleme, les propriétés de I'e et Hall quan-
tique ont été utilisées a n de procéder a une multiple connexion [24,109]. Le modele
électrique Ricketts et Kemeny|[116] permet, grace a une combinaison de sources de
tension et de résistances, de reproduire les propriétés électriques des barres de Hall
a plusieurs terminaux. Une barre de Hall a 8 terminaux est schématisée dans ce
modele sur la gure[7.9 a). Chaque résistance valRx =2 et chaque générateur de
tension délivre une tensiorv = (i + j)Rx=2. Sur cet exemple, les di érents Is
connectent la barre de Hall en quatre points et forment une double connexion. Cette
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Figure 7.9 a) Schéma de la double connexion dans le symbolisme de Ricketts
et Kemeny. Les résistances noires représentent les résistances des cables, tandis que
les bleus symbolisent I'e et Hall quantique sur le plateau = 2. Chaque générateur
génere une tensioV = (i + j)Ry=2. b) Schéma des connexions du générateur
guantiqgue de courant (PQCG pour Programmable Quantum Current Generator).

En traits pleins bleus, la boucle primaire. Si on rajoute un cable, symbolisé par les
tirets bleus, on obtient la triple connexion "locale". En rouge, la boucle secondaire.
Les parties en bleu clair symbolisent une température inférieure ou égale a 4,2 K.
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représentation de la barre de Hall suppose que la résistance longitudinale soit négli-
geable. La chiralité des canaux de bord imposée par le champ magnétique dé nit les
regles de circulation de courant dans I'échantillon. Ainsi, le courantgocs (PQCS
pour Programmable Quantum Current Source) circule en majorité dans le cable de
résistance(r; + r?) (typiquement 4 ), ce qui donne lieu a un chute de potentiel
(re+19)  (Ipocs 1), oUi est un petit courant qui circule dans le second | de
connexion. On rappelle qu'en régime d'e et Hall quantique, la résistance mesurée
en deux Is vaut Ry. La loi des mailles donne :

(ry+ r?)(lPQCS 1) =(Ru + ryp)i (7.2)
ce qui mene a:

: r{+r?
I = I pocs 7.3
r1+r§’+ r,+ Ry Q ( )

CommeRy est trés supérieur a la somme des résistanags+ r? + r,, on peut ap-
proximer la chute de potentiel associée @; + r9)r,=Ry  lpgcs qui va s'ajouter a
Ry Ipgcs- La correction relative a la résistance egtr; + r9)r,=R? valant typique-
ment9 10 8. Cette correction est bien plus faible quér, + r?)=Ry, typiquement
3 10 “# pour une connexion unique. La triple connexion permet de réduire encore la
valeur des corrections. Certaines mesures ont éte faites avec une double ou une triple
connexion (lignes en pointillés sur la gur¢ 7|9 b), an de réduire encore la contri-
bution des cables de connexion. Dans tous les cas, le courbscs peut s'écrire
comme :
_ U _ 1
I pocs = R—H(l ) =2n;(KyRk) “fa(1 ) (7.4)

ou est une petite correction calculable en mesurant toutes les résistances des Is
ainsi que des connexions. Dans notre expérience 2;99 10 ’ avec une incertitude
u =3 10 ° dans le cas de la double connexion et = 2;2 10 7 avec une
incertitude u =2;59 10 ° dans le cas de la triple connexion locale, schématisée
par les Is en pointillés bleu sur la gure[7.9 b). Pour diminuer au maximum les
courants de fuite, les mémes précautions que pour la comparaison de résistance sont
prises. Les cables connectés a I'e et Hall quantique, de potentiel haut et de potentiel
bas sont isolés et écrantés par une tresse mise a la terre. Les cables ont une forte
isolation électrique d'environr,. =1 T puis sont torsadés entre eux. En prenant ces
précautions et en connectant le point bas du réseau Josephson a la terre, les courants
de fuites aux bornes de I'étalon sont redirigés vers la terre. Ainsi, le courant circulant
dans la résistance de Hall est le méme que celui circulant dans les enroulements du
CCC. L'écart relatif sur le courant quanti €, di aux fuites résiduelles aux bornes du
CCC, est de l'ordre de(r, + r9=r,. 4 10 %2

Le dernier élément de la boucle primaire présentée sur la gure 7]2.1 b) est le
CCC. L'exactitude du PQCG repose sur la détection et I'ampli cation avec un gain
G du courant quanti € total. Pour cela, les Is issus de la multiple connexion sont
chacun connecté a un enroulement du CCC, de méme nombre de toNrg . Cette
astuce permet de sommer puis d'ampli er la totalité des courants circulant dans les
enroulements du CCC, c'est-a-dire le courant quanti é pocs.
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7.2.2 Le circuit secondaire

La détection ainsi que I'ampli cation du courant quanti € est un point critique.

Il faut pouvoir détecter le courant sans pour autant briser la quanti cation. Pour
cela, le CCC est I'outil parfait puisque la détection se fait par couplage magnétique,
sans perturber le courant pocs . Un troisieme enroulement est utilisé dont le nombre
de toursN peut aller de 1 & 4130 ( guré 7.9 b)). Cet enroulement est connecté a une
source de courant bas bruit sur batterie qui est asservie par la tension de sortie du
SQUID ce qui permet d'annuler le nombre d'amperes.tours total seldt;k | pocs
Nlpoce = 0. Il en résulte que le courant généré esboce = Gilpges 0U G =
Njk =N est le gain d'ampli cation. Le gain est le parametre principal permettant
d'ajuster la valeur du courant généré sur 6 ordres de grandeur, de la dizaine de
milliampeére jusqu'a la dizaine de nano-ampere. Une modulation ne est possible
en modi ant la fréquence Josephsoti; ou le nombre de jonctions Josephson;
utilisées.

Une autre maniére de faire est d'utiliser un pont diviseur de courant (DC) pour
dériver une fraction du courant dans un quatrieme enroulement du CCC de nombre
de toursNp;, (typiqguement Np;, =16 tours)( gure 7.9]b)). Dans ce cas, le gain peut
se reeécrire :

_ N
~ N+ Nopy

ou peutvarierde 5 10 ° etestdéterminé avec une incertitudes =0;5 10 °.

Sur la gure b), la source de courant externe est pré-réglée par une tens\f

an de limiter les erreurs causées par le gain d'ampli cation ni de I'électronique
du SQUID. Cette tension est générée simultanément a la tension Josephson, ce qui
permet au CCC de toujours détecter un nombre d'amperes.tours presque nul lors des
alternances on-o de courant. Dans ces conditions, nous avons montré que l'erreur
relative de quanti cation du générateur PQCG, due au gain ni en boucle ouverte
du SQUID, était inférieure a0;5 10 °.

(7.5)

7.2.3 Stabilité, bruit et exactitude

Le bruit du courant lpocc est principalement causé par le bruit du courant
lpocs ainsi que par le bruit du SQUID du CCC. Ce bruit peut s'exprimer sous la
forme :

SIPQCG

CCC

lpoce ") Nk nyef, S (1) (7.6)
ou S (f) est le bruit détecté par le SQUID et ccc =8 A.tour/ , est la sensibilité
du CCC. Utiliser un grand nombre de jonctions Josephson ou des enroulements de
grands nombres de tourdN;« est donc favorable a I'amélioration du rapport signal
sur bruit. S (f) est composé du bruit du SQUIDSsqup (f), du bruit Johnson-
Nyquist de I'étalon de résistance ainsi que du bruit extern8g (f ) couplé au CCC.
Toutes ces sources de bruit se manifestent dans le circuit primair®.(f) s'écrit
donc : S

S(f)=  Ssqup (f )2 +

ks T Ny 2

= + Soa(f)’ (7.7)
H CCC
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ouT =1;3 K est la température de I'échantillon de résistance GaAs/AlGaAs. La
densité de bruit en ux magnétique généree par I'étalon de résistance quantique est
del (=Hz¥™. Cette valeur est bien inférieure au niveau de bruit de base mesuré
par le SQUID lorsqu'il est couplé au CCC, sans enroulement connecté, qui vaut
approximativement 10  ,=Hz*? (en dehors des résonances mécaniques), comme
observé sur la gure 7.1ID (courbe noire).

Figure 7.10 En noir, la densité spectrale de bruit du CCC uniquement dans le
mode de contre-réaction interne. En rose, le CCC est connecté au circuit PQCS ainsi
gu'au circuit d'amortissement mais sans la source de courant externe. Les pointillés
bleus représentent le niveau de bruit généré par le circuit d'amortissement causé par
le bruit de Johnson-Nyquist de la résistanc®p.

Les trois dispositifs quantiques : I'étalon quantique de résistance, le réseau Jos-
peshon ainsi que le CCC, sont placés dans des cryostats di érents et reliés par de
longs cables a température ambiante. Bien que les cables soient blindés, une partie
du bruit est captée et transmise au CCC. Dans le but d'avoir un gain su sant,
mais également pour avoir une plus grande sensibilité dans la détection du courant,
le nombre de tours du CCC a été augmenté au maximum (129 tours) permettant
la stabilité de fonctionnement du SQUID. Un gain important amplie en e et les
bruits captés par la grande longueur des cables ce qui conduit & exciter les réso-
nances du CCC. Pour conserver le SQUID stable, il a été nécessaire de rajouter
un circuit d'amortissement sur un cinquiéme enroulement du CCC, de nombre de
tours Np = 1600 tours et d'inductanceLp * 70 mH. Ce dispositif est constitué
d'une résistanceRp ' 1 k en série avec une capacit€y, ' 100 nF. Ce circuit
d'amortissement permet d'amortir I'ampli cation des bruits aux fréquences de ré-
sonance du CCC. Cela permet de stabiliser le CCC et le SQUID bien que le niveau
de bruit & frequence intermédiaire soit bien supérieur a celui du CCC seul, comme
représenté en violet sur la gurg 7.70. Ce bruit supplémentaire est expliqué par le
bruit Johnson-Nyquist qui vient de la résistancdrp placée a température ambiante
Tp = 300 K. L'amplitude théorique de ce bruit (représentée en tiretés bleus sur la
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courbe) est donnée par :

A NDCDZf p4kBTDRD .
ccc (I LpCo(2f )22+ (RpCo2f )2’
Pour des fréquences basses entre 0,1 Hz et 6 Hz, le bruit de I'ensemble PQCS
avec le circuit d'amortissement, reste constant et faible, avec un niveau d'environ
20 ¢=HZz2, qui est quand méme supérieur & celui du CCC seul. Un peu de bruit
externe est donc bien capté. Il est possible de déduire que le niveau de bruit blanc
relatif sur le courant généré par le PQCG es$”(Ipocc) =3:6 10 8=Hz!*? a basses
fréquences (entre 0,1 Hz et 6 Hz). Cela permet d'envisager |'obtention d'incertitudes
de type A inférieures a10 8 pour un temps de mesure raisonnable. En dessous de 0,1
Hz, le bruit remonte en1=f 2, ce qui est attendu pour le SQUID a basse fréquence.

Quant aux incertitudes de type B, elles viennent principalement des incertitudes
sur les corrections de cables et sur I'étalonnage du diviseur de courant , les
autres contribu%ons étant négligeables. On peut calculer l'incertitude standard re-
lative uEQCG u2+(u Npy=N)2 Le tableau présente le budget complet
des incertitudes de type B sur le courant du PQCG, exprimées en valeurs relatives.
Selon l'utilisation ou non du diviseur de courant étalon (DC), l'incertitude totale

js°(f)i = (7.8)

Contributions u Sensibilité Upoce
(10 °) (10 )
Correction de cable u =2;5 1 2,5
Contre-réaction <05 10° 1 <05 10°
Exactitude CCC <1 1010 1 <1 1010
QHRS <1 101710 1 <1 1010
Fuite de courant <1 104" 1 <1 104"
Fréquence <1 101 1 <1 101
Diviseur de courant (DC) u =05 Npiv =N 0:5 Npy=
Total (sans DC) 2,5
Total (avec DC) 8,4 (N =1)

Table 7.2 Budget d'incertitude relative de type B du PQCG.

varie de 8;4 10 ° (avec DC) a2;5 JqO % (sans DC). Finalement, l'incertitude
totale combinée est donnée paipgece = Upges 2+ Upges 2

Sur la gure a) sont représentées des alternances de courant, on-o pour
un courant nominal proche de 1,11 mA obtenu poun; = 3073, Njx = 129, et
N = 4. Les créneaux sont réguliers montrant la reproductibilité et le faible bruit
du courant I poce . La gure b) présente trois marches de courant aux valeurs
Imeas 1,1 MA, 0;37 mA et 0; 18 mA respectivement obtenues pour 3072, 1024 et
512 jonctions Josephson polarisées. Les trois marches sont bien aux valeurs atten-
dues et centrées sur le méme courant de polarisation. Elles mettent en évidence une
reproductibilité du courant a quelqueslO © prés en variant le courant de polarisa-
tion 1gjas. La largeur en courant des marches est identique avec celle des marches
de tension du réseau, ce qui conrme le bon état de quanti cation de la tension
Josephson. L'indépendance du courant de sortie en fonction bg,s constitue un
critére de quanti cation.
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Figure 7.11 a) Série de créneaux (on-o0 ) du courantpoce 1,1 mA enregistré
par un amperemetre numerique, obtenue pour; = 3073, Njx =129, et N =4. b)
Ecart relatif entre le courant mesurd yeas €t le courant au centre de la marchéyqg
en fonction du courant de polarisation gjzs pour ny = 3072, 1024, et 512 jonctions
du réseau PJVS#B.

7.3 Reésultats expérimentaux

7.3.1 Les mesures d'exactitude

La veéri cation des critéres de quanti cation des étalons de résistance et de tension
est une étape nécessaire an de pouvoir générer un courant quanti €. La seconde
étape est de véri er que le courant généré est lui aussi quanti €. Pour cela un courant
| poce , dans la gamme du milliampére, est produit en utilisant un premier PJVS# A
et un QHRS. Ce courant est ensuite comparé a sa valeur théoricg@ n;(RxK;) !

f,a ).

La mesure du courant poce Se fait en utilisant un détecteur de zéro EMN31 qui
mesure la di érence de potentiel V, qui s'établit entre la tension aux bornes d'une
résistance étalorR1gg de résistance nominale de 100 alimenté par le courantl poce
de référence, et la tensior\r’j‘af générée par un second réseau PJVS# ref. Le schéma
de la comparaison est présenté sur la gufe 7]12 a). La résistance étalon est calibrée
avec une incertitude relative de2;5 10 °. Les deux réseaux Josephson et le pilotage
de la source de courant sont synchronisés de sorte que I'EMN 31 mesure toujours
une faible tension. Les courantbpoce et VJref =Ry SONt ajustés en sélectionnant les
bons nombres de jonctions Josephson a polariser ainsi que le gain du G&CNous
avons décidé de ne pas modi er la fréquence des deux PJVS qui est de 70 GHz, qui
est la fréquence optimale pour les deux réseaux, pour toute la durée de I'expérience.
La modi cation de la fréequence ne devrait pas poser de probleme. Cependant des
écarts supérieurs d0 8 ont été observés mais qui pourraient étre expliqués par la
mise en évidence de ré exions anormalement élevées sur le PJVS # ref, du fait de
la modi cation de la fréquence. De nouvelles investigations devront étre faites dans
le but de modi er I'expérience a n de rendre la modi cation de la fréquence able.

Un équilibre est obtenu entre le courant poce et VJ®=Ry00 pour une certaine
valeur de gainG , ou ¢ est la fraction de courant permettant I'équilibre. Le rap-
port V/®'=R;o, est parfaitement connu en terme du produit(RcK;) !. L'exac-
titude du PQCG est ensuite dé nie par I'écart relatif entre le courant mesuré
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Figure 7.12 a) Schéma du dispositif expérimental. b) Tension mesurée aux bornes
du détecteur de zéro pour deux séries de créneaux (on-o) obtenues pour deux
réglages, 1 (points noirs) et , (points rouges) du diviseur de courant. La durée
d'un cycle on-o -on est ( =72 s. Le temps d'attente aprés changement de la valeur
du courant et avant enregistrement des données egt = 12 s. c¢) Ecart relatif d'Allan

du courant I poce calculé a partir d'une série de 49 cycles on-o -on en fonction du
temps

Ipoce = V4®'=Rygo et le courant attenduG ,lpqcs calculé a partir de o, tel que :

Ipoce _ (Ipoce G ,lpacs) (7.9)
I poce I poce

En pratique, on choisit deux valeurs . et qui encadrent (. Ces deux valeurs
induisent respectivement deux di érences de tensionV, et V . Ces deux fractions
permettent de remonter a la réelle fraction donnant I'équilibre grace a la relation :
j Vi

- — - 7.10
TV t] Vi (7.10)

o= +( 4 )

Pour mesurer ces deux tensions de maniere précise, une série de 11 cycles on-o de
courant est e ectuée, comme illustré sur la gurg 7.12 b). Ces cycles permettent
de soustraire les tensions d'o set et de supprimer les bruits e=f du CCC aux
fréequences de répétition des cyclds< 1=, ou o = 72 s est la durée d'un cycle
on-o0 -on. Le bruit de la mesure est analysé grace a une variance d'Allan. Sur la
gure c), la variance d'Allan  suit une relation en 72, ce qui signi e que

le bruit est blanc sur un temps de mesure d'une durée d'au moins 792 s (11 cycles
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d'une mesure classique). Cela justi e l'utilisation du calcul de I'écart type sur la
moyenne pour évaluer les incertitudes de type A. Par exemple, poos = 1549,
l'incertitude de type A sur la mesure de la tension V vaut 2,5 10 8 en valeur
relative de la tensionV/®'. A lincertitude de type A, il faut ajouter l'incertitude de
type B. Ces incertitudes viennent principalement des incertitudes sur, et ,, sur
les corrections des cébles ainsi que sur I'étalonnage de la résistaR¢g. Au nal,
I'incertitude totale relative sur la valeur du courant|pgce généré pour un nombre
de jonctionsn; = 3072, pour un temps de mesure de 1600 s reste inférieuraG?® .

Figure 7.13 I poce =lpoce €n fonction den; (ou | pocs) pour di érentes valeurs

du courant (a la fois positives et négatives) générées par le PQCG dans la gamme
du mA, en utilisant di érentes valeurs deN. Les barres d'erreurs expriment des
incertitudes combinées avec un écart-type (1).

La gure [7.13 présente I'écart relatif de la valeur du courant a la valeur théo-
rique calculée |poce =lpgce €n fonction du nombren; de jonctions Josephson du
réeseau PJVS# A polarisées. La géenération d'un méme courahpocs, pour di é-
rentes valeurs den;, est obtenue en variant le nombréN de tours pour maintenir
le rapport n;=N constant. L'absence d'écart signi catif entre les valeurs de deux
courants supposés identiques, mais générés avec des nombreg deest a dire avec
des courants primaired pocs di érents, constitue une con rmation du bon état de
quanti cation des di érents étalons quantiques et du bon fonctionnement du géné-
rateur de courant. C'est un critere de quanti cation de I'étalon de courant. Dans
notre expérience, les écarts relatifs mesurés restent inférieur® a 10 8, tant que
n; 3074et pour 0;74 lpocec 2,2 mA.
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Figure 7.14 a) lpocc=lpocc €n fonction du nombre de jonctions polarisées
du réseau Josephson PJVS# A. Les points rouges correspondent aux moyennes
des di érentes mesures. b) Mesure de reproductibilité en fonction du temps. Les 5
mesures ont été réalisées sur une période de 4 heures. Le courant nominal généré
est de 2,2 mA. Plusieurs gammes de courants de polarisation du réseau Josephson
PJVS# A ont été utilisées.

Pour n; = 6144 une quanti cation du courant avec une incertitude inférieure
a 10 ’ n'a jamais pu étre observée. Pour des valeurs de jonctions supérieures ou
égales a 4098, des écarts pouvant aller jusqu?a 10 ’ sont apparus. Un e et
similaire, bien que plus faible, a été observé occasionnellement aprés plusieurs heures
de mesure poun; 4098 Une augmentation de la dispersion des valeurs mesurées
est également observée. L'origine de ces écarts n'est pas clairement comprise a I'heure
actuelle : nous avons conrmé la parfaite quanti cation des étalons de tensions
PJIVS# A et PJVS# ref, ainsi que de I'étalon de résistance. Cela permet d'exclure
une perte de la quanti cation de la tension ou de la résistance. Il apparait que, plus le
nombre de jonctions utilisées est faible, plus les e ets observés le sont aussi. La gure
a) présente les écarts de quanti cation de la valeur du courant en fonction du
nombre de jonctionsn; du PJVS# A (donc de la tension du PJVS# A). Un nombre
de jonctions de 6144 correspond a une tension de 0,89 V. La gure montre une
augmentation de la dispersion des points avec le nombre de jonctions. Ces écarts
disparaissent lorsque le réseau PJVS# A est réchau é a température ambiante puis
refroidi a la température de I'hélium liquide, pourn; 3074 Cela pourrait laisser
penser a une altération de la supraconductivité des plots supraconducteurs du réseau
PJVS# A due a la circulation du courant | pocs. L'ajout de plots supraconducteurs
supplémentaires, aux extrémités du réseau, permettraient de connecter les Is de
tension et de courant sur des plots supraconducteurs di érents.

Pour illustrer la reproductibilité temporelle du courantlpoce = 2;2 mA avec un
faible nombre de jonctions, ici 3074 eN;c = 129, une succession de mesures, sur
quatre heures, a été tracée sur la courpe 714 b). Elle montre qu'il n'y a pas d'écart
a 10 8 prés. Cette gure montre également l'indépendance deqcs avec le courant
de polarisationl gjss , Variant de plus ou moins 0,1 mA autour du centre de la marche
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de Shapiro a 2,2 mA. Cela re éte la parfaite quanti cation de la marche de Shapiro.
On véri e donc a nouveau que le critere de quanti cation fondé sur l'indépendance
du courant avecl gjzs €st véri é.

Nous avons Véri é que le passage de la double connexion a la triple connexion
locale représentée par les traits en pointillés bleus sur la gufe .9 b), se fait sans
probléme. Le courant génére vaut biehbgce = Gg—;(l ), la valeur de la correction

passede =2;99 10’ 3 10 ° pour la double connexiona =2;2 10
2;59 10 ° pour la triple connexion. Ainsi I'écart relatif mesuré en une acquisition,
pourn; =2049estde Ipocg=lpocc = 7 10 ° 1;6 10 ®en double connexion,
et passe & lpocc=lpocc =1;3 108 1;8 10 8 en triple connexion locale. |l
n'y a pas de désaccord a l'incertitude de mesure pres.

Figure 7.15 a) Ipoce=lpoce €en fonction du courant dans la gamme du mil-
liampeére. b) Comparaison des incertitudes relatives pour des courants générés par
le PQCG et celles de I'état de I'art regroupant les meilleurs CMC (Calibration and
Measurement Capabilities) (vert) et les meilleurs résultats des pompes a électrons
(bleu). La courbe en tiretés-pointillés correspond aux incertitudes du PQCG dans

la gamme de 1 A & 10 mA. Les losanges rouges correspondent aux courants pour
lesquels des mesures d'exactitudes ont été réalisées. La courbe en tiretés orange cor-
respond aux incertitudes du générateur de courant attendues pour 1 A. La
courbe en tiretés courts rouges correspond aux incertitudes du générateur de courant
espérées a lissue de futures améliorations.

En moyennant tous les écarts mesurésl poce =lpoce de la gure obtenus
pourn; 3074 il a été possible de réaliser la gurg 7.15 a). Aucun écart signi catif
de Ipoce=lpocs, Supérieur al 10 8 n'a été mesuré sur toute la gamme de
courant considéré. L'écart type expérimental des écarts est 8e 10 ° tandis que
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la moyenne pondérée vaut6 6) 10 °. Ces résultats démontrent I'exactitude
de la quanti cation du PQCG en terme du produit (K; Rg) ' e=2 avec une
incertitude relative de 10 8 dans la gamme du milliampére, ce qui est cohérent avec
le bilan d'incertitude que nous avons établi.

La valeur du courantlpgoce ne dépend pas uniquement de la valeur deqgcs.
Il dépend également de la valeur du gaie = Ny =N, ou Njk est xé et N peut
varier entre 1 et 4130, soit sur quatre ordres de grandeur. Le gain est connu avec
une grande exactitude, on peut donc le faire varier tout en préservant I'exactitude
Si ny 3074 Le courant lpocs reste alors inférieur a35 A, ce qui est proche
de la valeur d'utilisation courante de I'étalon de résistance en AlGaAs/GaAs. Cela
ne limite pourtant pas la valeur du courant généerdpqocc . De plus, la densité de
bruit en courant S, =l ne dépend pas du gai® mais seulement den;. Si on prend le
maximum de jonctions Josephson possiblag = 3074, le rapport signal sur bruit est
le meilleur possible. On en déduit que le PQCG peut générer des courantsldeA
jusgqu'a 10 mA avec une incertitude dd 10 & en valeur relative, comme illustré sur
la gure b). Dans cette gamme de courant, les meilleurs capacités de calibration
et de mesure étaient légérement meilleures qie 10 ° en valeur relative. L'étalon
guantique programmable améliore donc cet état de I'art de presque deux ordres de
grandeur. Les courants générés par le PQCG sont bien supérieurs a ceux généres par
les pompes a électrons (6 ordres de grandeurs) et leurs incertitudes relatives sont
plus de 10 fois inférieures.

7.3.2 Le PQCG pour la tracabilité du courant

Apres avoir montré que le PQCG était un étalon quantique de courant exact, il
était important, de l'utiliser en condition réelle d'étalonnage d'un appareil commer-
cial, en I'occurrence un ampéremetre numérique (HP3458A). Il s'agissait notamment
de mettre a I'épreuve les critéres de quanti cation déja évoqués. La connexion entre
l'ampéremeétre et le PQCG nécessite une capacité trés haute isolation de Itrage pour
éliminer les bruits numériques émis par I'ampéremeétre qui déstabilisent le fonction-
nement du SQUID. Une auto-calibration est réalisée avant chaque série de mesure
sur un méme calibre. L'appareil a été étalonné pour des courants allant de 10 mA
a 100 nA. Pour cela le gairG a été changé Nl;x =128 etN variant de 1 a 4130).

Le nombre de jonctions Josephsom; 3072 a été choisi aussi grand que possible
pour optimiser le rapport signal/bruit. Deux critéres de quanti cation véri ables
sans avoir besoin d'un étalon extérieur ont été testés. Le premier est I'indépendance
du courant généré avec le courant de polarisation des jonctions du réseau Joseph-
son. Cette propriété est illustrée par les gures 7.11b) et 7.[14b). Le second critére
de quanti cation est l'indépendance de la valeur du courant généré en modi ant le
nombre de jonctionsn;. Il permet de vérier qu'il n'y a pas de perte de quanti -
cation qui peut apparaitre lors d'une utilisation prolongée de plusieurs heures ou
jours, sur des valeurs élevées ag.

La gure présente I'écart relatif entre le courant mesurByeas €t le courant
quanti € Ipgcc = Glpgcs pour di érentes gammes de courant comprises entre 100
nA et 10 mA. Chaque mesure est obtenue a partir de huit cycles on-o -on, soit a peu
prés 15 minutes de mesure. L'incertitude correspond a I'écart type expérimental sur
la moyenne sur une série de huit cycles. Sur le calibre 1 mA, g.16 b), plusieurs
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Figure 7.16 Ecarts relatifs delueas par rapport a lpoce €n fonction delpgce -

Cing calibres de I'amperemeétre ont été calibrés, du plus haut calibre 10 mA, en
haut a gauche, jusqu'a 1 A en bas a gauche. Les di érents symboles représentent
di érents nombre de jonctions Josephson polarisées. Chaque nombre d'enroulements
N du CCC utilisés pour modi er le gain est représenté par une couleur di érente. Sur
les calibres de 100 et de 10A, deux auto-calibrations de I'appareil ont été réalisées.
Les mesures reliées entres-elles par un trait noir sont les mesures faites apres la
seconde auto-calibration. Les traits en pointillés bleus représentent les moyennes
pondérés des mesures apres la premiere auto-calibration et en magenta apres la
seconde calibration.
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valeurs de courantlpgce dans la gamme du milliampére de I'ampéremeétre sont
geneéreés de deux maniéres di érentes, soit en polarisamnt jonctions avec un gainG

ou N =4, soit la moitié des jonctionsn;=2 mais avec un gain deux fois plus fort a

N = 2. Aucun écart signi catif au regard des barres d'incertitudes de mesure n'est
observé. Cela conrme que le courant généré par le PQCG est bien indépendant
de la valeur delpgcs, tant qu'elle reste inférieure a35 A. Les mesures les plus
précises montrent que l'ampéremetre est exact et linéaire a une incertitude relative
prés de5 10 7 dans la gamme du mA. Ces performances sont meilleures que les
spéci cations données par le constructeur qui sont0 10 © de lecture+4 10 ©
due au calibre, pour la gamme 1 mA. On peut voir sur le guide technique que
les performances de l'appareil se dégradent avec la diminution des calibres. Pour
un méme calibre, on peut également observer que l'incertitude de mesure est plus
grande en bas de calibre. On retrouve cette augmentation de l'incertitude, liée a une
diminution du rapport signal sur bruit, sur la gure e) pour le calibre 1 A :

une incertitude relative de 2 10 °® en bas de calibre tandis qu'en haut de calibre
lincertitude n'est que de 2 10 7.

A n d'observer I'action de l'auto-calibration de I'appareil sur les mesures, nous

avons réalisé deux auto-calibrations sur les calibres 108 ( gure c)) et 10

A (gure d)), donnant donc deux séries de mesures par calibre. La premiére
série de mesure est représentée par les points non reliés. Pour le calibre 180
(gure c)), la moyenne pondérée des écarts est de l'ordre €& 10 © et est
tracée en pointillé bleu. La seconde série de mesure, obtenue apres une nouvelle auto-
calibration, est représentée par les points reliés par le trait plein noir. La moyenne
pondérée des écarts vaut2 10 ° et est représentée en pointillé magenta. Un écart
entre les deux moyennes pondérées de pluszjd 10 © est visible. Pour le calibre
10 A (gure 7.16]d)) I'écart entre les deux séries de mesure est moins important
et n'est que del 10 ©. Les écarts donnés, aprés di érentes auto-calibrations, sont
inférieurs aux spéci cations du constructeur. D'autre part, l'auto-calibration n'a pas
d'e et sur le niveau d'incertitude de type A. Enn, dans tous les cas, les mesures
montrent que l'appareil est linéaire pour tous les calibres allant de 10 mA a JA.

Pour le calibre de 10 mA, la gure a) représente la calibration de I'ampére-
metre pour les plus forts courants générés par le PQCG, soit 5,1 mA et 4,4 mA. Les
écarts relatifs obtenus poun; = 3584 et 3072sont respectivemen{ 3 1;6) 10 ’
et( 4,75 1;7) 10 ‘. De maniére générale, une incertitude relative de mesure de

2 10 7 est obtenue sur tous les hauts de calibre, pong = 3072 et N variant de
1 & 4130. Ces incertitudes sont présentées sur la glire 7.17 a), pour tous les calibres
allant de 1 A a 10 mA (points bleus). Les points rouges correspondent aux incer-
titudes relatives déterminées lorsque I'ampéeremeétre est déconnecté. Les deux séries
de mesure ayant des incertitudes similaires, on peut en conclure que le parametre
limitant lors de I'étalonnage est le bruit de 'ampéremetre et non celui du PQCG,
ce qui est bien en accord avec les estimations de bruit de type A du PQCG.

Cependant, pourn; 1536 le bruit du PQCG semble étre supérieur au bruit
de I'amperemétre dans le calibre du milliampére : pour un courant donné, lorsque
le nombre de jonctions Josephson diminue de moitié, les incertitudes de mesure
augmentent d'un facteur 2, jusqu'a quelqud0 ’ ( gure b)). Ce n'est cependant
pas le cas pour le calibre 1A lorsquen, est divisé d'un facteur 10 ( gure[7.15 e)).
Cela peut s'expliquer par la forme du bruit du PQCG présentée guife 7.1L7 b) (courbe
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noire) et par la bande passante en fréquence de I'appareil qui dépend du calibre. En
e et, une capacité de 100 nF est connectée a l'entrée de I'ampéremetre, ce qui crée
un ltre passe-bas lorsqu'elle est combinée a la résistance d'entrée de I'appareil. Les
fréquences de coupurk. décroissent sur les calibres de faible courant; = 16 kHz
pour le calibre 1 mA (résistance d'entrée de 100) et f. = 35 Hz pour le calibre 1

A (résistance d'entrée de 45,2 k). Le Itre atténue donc fortement le bruit généré
a moyenne fréquence par le circuit d'amortissement pour les faibles calibres. Pour le
calibre 1 A, le niveau de bruit est tres inférieur a son propre bruit (courbe noire).
Rappelons que le circuit d'amortissement apporte beaucoup de bruit autour de 1000
Hz, il est utile pour amortir la résonance du CCC, permettant ainsi de réaliser des
mesures.

Figure 7.17 a) Incertitude relative du courant mesuré lorsque I'ampéremétre
est connecté au PQCG (carrés bleus) et de I'ampéremétre numérique uniquement
(cercles rouges) en fonction diegce Sur quatre decades de courant. Les barres d'er-
reurs expriment des incertitudes avec un écart-type (1). b) Bruit du CCC avec
circuit d'amortissement en fonction de la fréequence. La courbe noire représente le
niveau de bruit avec le circuit d'amortissement a température ambiante, correspon-
dant a la con guration des mesures présentées. La courbe bleu présente le circuit
d'amortissement refroidit a la température de I'nélium liquide. Les courbes rouge et
orange sont les simulations du bruit généré par le CCC, prenant en compte le bruit
des di érents dispositifs composants le PQCG, ainsi que le bruit de Johnson-Nyquist
de la résistance du circuit d'amortissement.

Le bruit généré par le circuit d'amortissement est principalement le bruit Johnson-
Nyquist [64,102] de la résistanc®p. Il est possible de le diminuer en plagant la
résistance a basse température. La courbe bleue de la glire 7.17 b), représente le
bruit du systeme, la résistanceRp étant placé dans I'hélium liquide aT = 4;2
K. Une diminution du bruit d'un facteur 10 est observée entre les courbes ob-
tenues a 300 K et 4,2 K. Les courbes expérimentales sont bien ajustées par les
courbes rogge et orange, qui sont obtenues par des simulations du bruit selon la for-

muleS = SP(f)2+ S5U'P (f)2, ou SP(f) est calculé avec un nombre de tours
Np = 2065, une induction Lp = 90 mH, une résistanceRp =1 k et une capacité

Cp =100 nF. La courbe rouge simule le dispositif d'amortissement polRp placée

a 300 K tandis que pour la courbe orang®p est a une température de 4,2 K. Une
amélioration du PQCG semble donc pouvoir étre atteinte en placarRp a basse

température.
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7.4 Conclusion et perspectives

En partant de la loi d'Ohm, nous avons développé un étalon quantique de cou-
rant a partir des étalons quantiques de tension Josephson et de résistance de Hall.
Il est ainsi possible de pro ter des avantages des étalons quantiques qui sont univer-
sels et reproductibles. Le générateur quantique de courant (PQCG) peut générer des
courants sur une gamme de valeurs allant de 100 nA a 5 mA, qui sont parfaitement
quanti és en terme de(RxK;) * e=2 avec une incertitude relative del0 8. Si
on compare cette maniere de générer du courant aux CMCs, on peut conclure que
le PQCG est cent fois plus exact que les meilleurs générateurs de courant dans la
gamme étudiée. Le PQCG, contrairement aux pompes a électrons, possede des cri-
teres de quanti cation qui permettent de valider la bonne quanti cation du courant
pendant la phase d'étalonnage, sans avoir besoin d'étalons extérieurs supplémen-
taires. Il nous a donc été possible d'utiliser le PQCG pour réaliser I'étalonnage d'un
ampeéremetre digital commercial avec des incertitudes de mesure records, seulement
limitées par l'appareil testé.

Le PQCG est le premier étalon quantique qui permet de mettre en +uvre la
nouvelle dé nition de I'ampére, en terme de la charge €lémentaiegavec une incer-
titude de 10 @ dans le futur Sl. Cette incertitude peut étre améliorée par plusieurs
modi cations plus ou moins simples a mettre en +uvre. Pour l'instant, le hombre
de toursN jk était limité a des valeurs inférieures a 160. Au dela, le bruit détecté est
trop important et le systéme n'est plus stable. Comme nous l'avons démontré, le fait
de placer la résistance du circuit d'amortissement a basse température permet de
réduire le bruit de Johnson-Nyquist d'un facteur dix, augmentant de fait la stabilité
du SQUID. Cela pourrait permettre d'augmenter le nombre de tourbdl;x du méme
facteur, passant ainsi de 160 a 1600. La sensibilité de la détection du courant se-
rait ainsi augmentée d'un facteur dix. Augmenter le nombre de jonctions Josephson
permettrait d'augmenter le courantl pocs et ainsi d'augmenter le rapport signal sur
bruit au niveau de la détection du courant. Pour cela, il faut comprendre pourquoi un
grand nombre de jonctions tend a faire perdre la quanti cation du courant. Mettre
en place une triple connexion au niveau de I'étalon de résistance de Hall permettrait
de diminuer I'impact des résistances de cables :serait alors négligeable et il ne se-
rait plus nécessaire de mesurer la résistance des cables et de soustraire la correction
associée au courant, simpli ant la mise en +uvre de I'étalon de courant. Pour cela,

il faudrait que le réseau Josephson possede des plots de connexion supplémentaires
et le CCC devrait posséder un enroulement supplémentaire pour sommer les trois
courants résultants de la triple connexion.

Ces améliorations devraient permettre de réduire les incertitudes sur le courant
généré. On peut espérer obtenir une incertitude relative dd ° dans la gamme
allant de 1 A a 10 mA et valant 10 & pour un courant de 100 nA, comme illustré
sur la gure b). Il est également possible de tirer pro t de I'étalon quantique de
résistance en graphéne pour simpli er les conditions d'utilisation [115] : en augmen-
tant les températures, diminuant les champs magnétiques et augmentant le courant
| pocs pouvant circuler dans I'échantillon.
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Conclusion et perspectives

Un des objectifs de cette these était d'étudier le graphéene produit par CVD
sur SiC dans le but de réaliser un étalon de résistance électrique a partir de I'e et
Hall quantique. Nous avons démontré que cette technique de croissance permet de
fabriquer du graphene de trés bonne qualité de maniére reproductible, ce qui est
nécessaire pour la métrologie. La méthode de fabrication des échantillons permet
d'obtenir des barres de Hall de grandes tailles avec de faibles résistances de contact,
des mobilités électroniques satisfaisantes et des dopages électroniques faibles. Le
maintiens des échantillons de graphene a trés basse température conserve parfaite-
ment ses propriétés électroniques, méme sur des échelles de temps supérieures a deux
années. Les deux barres de Hall majoritairement étudiées ont montré une parfaite
quanti cation de la résistance de Hall avec un trés grand plateau de Hall qui s'étend
sur plus de 10 T grace a un transfert de charge de la ZLG vers le graphene.

La barre de Hall 12159-3-1 présente des caracteéristiques d'utilisation proches de
celles d'un étalon de GaAs/AlGaAs. Dans le but d'atteindre de plus faibles champs
magnétiques, nous avons utilisé des décharges corona, modi ant ainsi de facon ré-
versible la densité électronique. Cela a permis de mesurer une bonne quanti cation
de la valeur de la résistance de Hall a des valeurs de champs magnétiques inacces-
sibles avec la densité d'origine. Dans la barre de Hall 13051-b, nous avons mesuré
une résistance de Hall parfaitement quanti ée pour des conditions expérimentales
nettement plus accessibles que celles d'un étalon en GaAs/AlGaAs. Cette parfaite
guanti cation a été préservée a des courants de mesure aussi importants que 500

A, des températures de 10 K ou des champs magnétiques aussi faibles que 3,5 T.

Bien que des mesures de la résistance de Hall ont montré une tres bonne quanti-
cation dans ces deux barres de Hall, nous avons montré qu'elles ont des propriétés
di érentes, comme la trés grande di érence de la valeur du courant de rupture qui est
bien plus élevé dans la barre de Hall 13051-b. Les études structurales (LEEM, AFM,
...) n'‘ont pas permis de trouver de di érences majeures entre ces deux plaquettes.
Nous avons donc étudié les mécanismes de dissipation a n d'essayer de trouver un
critére pouvant les di érencier. La conductivité de la barre de Hall 12159-3-1 est
parfaitement décrite par le modele VRH de type E-S avec gap de coulomb. Alors
gue pour la barre de Hall 13051-b, il apparait que le mécanisme de dissipation évolue
avec le champ magnétique. Pour les faibles champs magnétiques, c'est-a-dire lorsque
le transfert de charge a lieu entre la ZLG et le graphéne, le modele décrivant le mieux
la conductivité est le VRH de type Mott. Au dela de 8 T, lorsque le transfert de
charge est terminé, le modéle décrivant la conductivité est le VRH de type E-S. De
plus, la longueur de localisation déduite par le modele VRH E-S est bien plus petite
gue la longueur magnétique, ce qui montre une limitation du modéle pour décrire

163



cette barre de Hall, des travaux supplémentaires seront nécessaires pour comprendre
cela. Nos travaux, ainsi que ceux des autres laboratoires, tendent & montrer que la
ZLG joue un réle important dans la robustesse de l'e et Hall quantique. Il serait
intéressant de réaliser des mesures structurales plus nes de type STM a n d'étudier
les caractéristiques de la ZLG. Pour autant, la mobilité et la résistance de Hall a
champ nul semblent étre des indicateurs de la robustesse de I'e et Hall quantique.

Les mesures entre les résistances longitudinales et de Hall ont montré qu'un cou-
plage était présent dans ces barres de Hall. Contrairement aux étalons en GaAs/AlGaAs,
le couplage n'est pas déterminé par la largeur nie des bras de tension. Dans nos
barres de Hall, le couplage est dominé par de l'inhomogénéité et est relié a l'angle
entre les marches du substrat et I'orientation de la barre de Hall. Les guides tech-
niques pour la réalisation d'étalon en graphene sur SiC devront prendre en compte
cette particularité.

GaAs/AlGaAs, donnant un écart relatif entre la valeur de la résistance de Hall dans

le graphéne et dans le GaAs/AlGaAs Ry=Ry = ( 0;9 8;2) 10 ! [115]. Ce
résultat apporte une véri cation de l'universalité de I'e et Hall quantique avec une
incertitude jamais atteinte. Ce résultat supporte le fait que I'e et Hall quantique est
universel et vautRy = h=(ie?) indépendamment du matériau utilisé. Pour aller plus
loin, il serait intéressant de réaliser un test d'universalité en comparant la valeur de
la résistance de Hall dans le graphéene a trois autres étalons en GaAs/AlGaAs grace
a un pont de Wheatstone. Le pont de Wheatstone est composé de deux barres de
Hall en série qui sont en parallele avec deux autres barres de Hall en série, comme
présenté sur la gure[7.1B. Les di érentes barres de Hall sont connectées avec la
technique de la multiple connexion, permettant de diminuer fortement I'impact de la
résistance des cables. Le principe du pont de Wheatstone est de polariser en tension
le pont et de mesurer le courant de déséquilibre a l'aide du CCC [120]. Si toutes les
résistances sont exactement identiques, la tension de déséquilibre est nul. L'avantage
de ce dispositif de mesure est la trés grande exactitude. Il serait possible de faire une
comparaison directe des valeurs des résistances de Hall avec une incertitude relative
de quelqued 0 *2. Un test d'universalité a ce niveau d'incertitude renforcerait encore
plus la con ance dans la robustesse et le caractere universel de I'e et Hall quantique,
ce qui conforterait I'évolution du nouveau Sl.

La démocratisation des réfrigérateurs a tube pulsé, sans hélium liquide, ainsi
que l'utilisation d'étalons de résistance en graphéne, permettraient de simpli er et
de diminuer le colt de l'utilisation d'un étalon fonctionnant a une température su-
périeure a 4 K, le rendant ainsi plus accessible. Les champs magnétiques nécessaires
au fonctionnement de I'étalon sont encore trop €levés pour utiliser un aimant per-
manent (1 T) mais il est probable que cet objectif sera atteint prochainement. La
modulation de la densité électronique est un point crucial pour obtenir une bonne
guanti cation de la résistance de Hall a bas champ magnétique. Nous avons montré
gue la méthode de décharge corona apporte des inhomogénéités au niveau de la den-
sité électronique ce qui est incompatible avec la métrologie. Le dép6t de grille est
une méthode qui devrait permettre de modi er la densité électronique sans appor-
ter d'inhomogénéité supplémentaire. Il est cependant di cile de réaliser des dépots
isolants sur de grandes surfaces, recouvrant la totalité de la barre de Hall. Durant
ma theése, nous avons déposé un isolant HEGur plusieurs barres de Hall mais des
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Figure 7.18 Schéma de principe d'un pont de Wheatstone constitué de trois
barres de Hall en GaAs et d'une barre de Hall en graphéne.

fuites de courant ont été mesurées sur la totalité des barres couvertes. La méthode
n'a pas encore abouti mais elle reste une piste sérieuse pour la modulation de la
densité électronique.

Il sera également intéressant d'approfondir d'autres techniques de croissance,
comme par exemple celle par CVD sur métal. Cette méthode permet maintenant
de fabriquer de larges mono-cristaux de graphéne. Le transfert du graphéne sur un
substrat SiO,/Si est toujours problématique a cause du grand nombre d'impuretés
chargées. Une alternative serait d'utiliser un substrat en nitrure de bore hexagonal
(hBN) qui est atomiquement plat et qui ne posséde que trés peu de liaisons pen-
dantes et d'impuretés chargées. Des échantillons de graphene déposeé sur un substrat
hBN ont permis de mesurer des mobilités électroniques pouvant atteind@0000
cm 2V s ! [7]. Cette mobilité électronique est obtenue prés du point de neutralité
de charge et a 1,6 K. Le nitrure de bore hexagonal de trés bonne qualité est pour
I'instant produit par exfoliation mécanique. La taille des mono-couches exfoliées est
donc micrométrique. Cependant, les techniques de croissance par CVD sur métal
permettent aujourd’hui d'obtenir des couches de grandes dimensions [17, 73]. La
combinaison de ces deux techniques permettrait de fabriquer de larges couches de
graphéne ayant de tres hautes mobilités électroniques.

Dans la derniere partie de cette thése, nous avons démontré qu'il était possible de
réaliser I'ampére avec une grande exactitude en appliquant la loi d'Ohm aux étalons
guantiques de tension et de résistance. Aprés avoir testé le bon fonctionnement de
tous les dispositifs quantiqgues séparément, nous les avons combinés a n de réaliser
une source de courant quantique universelle et versatile, le PQCG. La combinaison de
ces deux étalons ainsi qu'un comparateur de courants permet de générer et d'utiliser
un courantlpqce proportionnel a la charge élémentaire et a la fréquence Josephson
avec lincertitude relative requise pour la métrologie électrique d&0 8 pour des
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courants allant de 1 A jusqu'a 5 mA. Ce générateur quantique de courant réalise
donc la premiére mise en pratique de la future dé nition de l'ampere avec une
incertitude relative de 10 8.

Cela n'a pu étre possible que grace a la multiple connexion qui permet de s'a ran-
chir des incertitudes des liaisons entre I'étalon de tension et I'étalon de résistance.
Nous avons également démontré |'utilité du circuit d'amortissement qui a permis
de stabiliser le SQUID. La bonne quanti cation du courant a été démontrée en me-
surant la tension d'une résistance de 100 parcouru par le courantlpgcs €n la
comparant avec la tension générée par un autre réseau Josephson programmable.
Nous avons dé ni di érents criteres de quanti cation qui peuvent certi er la bonne
guanti cation du courant genéré. Nous avons notamment utilisé ce courant pour
réaliser I'étalonnage d'un amperemetre avec des incertitudes de mesure record.

Des améliorations de I'étalon sont envisagées, comme la réduction du bruit qui
a été démontrée en placant la résistance du circuit d'amortissement a 4,2 K, ce qui
devrait permettre d'augmenter la sensibilité de détection du courantpocs. Une
autre évolution possible est la mise en +uvre de la triple connexion qui devrait
permettre de diminuer les corrections de cable et de simpli er I'exploitation du
PQCG. Ces modi cations devraient permettre de diminuer les incertitudes relatives
sur le courant jusqu'alo °.

Cet étalon quantique permet d'envisager une nouvelle métrologie de I'ampere,
sous réserve de développer des étalons de transfert stables, des ampli cateurs et des
diviseurs trés bas bruits de petits courants, comme I'ULCA [29,30] développé par la
PTB. En étant utilisé comme un diviseur de courant, cet appareil pourrait permettre
de faire le lien entre les trés faibles courants des pompes a électrons et le courant
géeneré par le PQCG. Cela permettrait de comparer indirectement le courant des
pompes a électrons avec les e ets Hall quantique et Josephson avec une incertitude
relative de 10 & et ainsi tester la théorie décrivant le blocage de Coulomb, I'e et
Hall quantique et I'e et Josephson : c'est I'expérience du triangle métrologique.

Il est également possible d'utiliser le circuit primaire incluant I'étalon Josphson et
I'étalon de résistance pour fabriquer un amperemetre quantique (PQA-Programmable
Quantum Ammeter) |109]. Son principe de fonctionnement repose sur la comparai-
son directe du courant a étalonner avec le courant de référerigeycs via le CCC.

Cet ampéremétre quantique pourrait permettre d'étalonner un dispositif mono-
électronique par rapport a(Rx  K;) ! [42/63| 1256], comme représenté sur la -
gure[7.19 a). Le courant quanti élpocs est directement comparé avec le courant
généré par un dispositif mono-électronique via un CCC dédié a grand nombre de
tours (10000 ou 20000). Sur la gurg 7.19 a), le CCC est le détecteur de courant. Il
est placé dans le méme cryostat que le dispositif mono-électronique a n de n'avoir
que des petites distances de cables a tres basses températures, ce qui limiterait le
bruit et permettrait d'obtenir de meilleures incertitudes que les expériences me-
nées précédemment, par exemple au LNE [27]. La réduction du bruit est un bon
moyen d'améliorer les incertitudes de mesure de I'expérience. Cependant, tant que
les dispositifs mono-électroniques ne progresseront pas, a la fois dans l'intensité du
courant, I'exactitude, la reproductibilité et dans la compréhension de leur physique,
le triangle sera impossible a fermer avec les incertitudes voulua$ 8).

Une autre possibilité d'évolution de I'expérience serait de remplacer le réseau Jo-
sephson programmable par un réseau fonctionnant en mode pulsé. Ce type de réseau
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Figure 7.19 a) Principe d'étalonnage d'une pompe a électrons en utilisant I'am-
peremetre quantique programmable (PQA). b) Principe du générateur quantique
programmable de courant alternatif. Shémas extraits de [108].

permet de générer un pulse de tension sinusoidale quanti ée a partir d'un code de
pulses hyperfréquences et apres ltrage basse fréquence [9,72]. En utilisant un étalon
de résistance a e et Hall quantique fonctionnant en régime alternatif [2] ainsi qu'un
transformateur AC [71], le PQCG pourrait générer un courant quanti € alternatif
directement relié a la charge élémentaire. Le schéma de principe est représenté sur la
gure b). Une incertitude de l'ordre del0 7 semble possible a atteindre. Cette
évolution permettrait de réaliser des étalonnages de courants alternatifs en amé-
liorant I'état de I'art des incertitudes de 2 ordres de grandeur. Une évolution vers
l'alternatif semble inaccessible aujourd'hui pour les dispositifs mono-électroniques
actuels.

Figure 7.20 Schéma du calibrateur quantique fonctionnant dans un systéme cryo-
magnétique a tube pulsé. Photographie du réfrigérateur a tube pulsé extraite de [1].

Dans le but de faciliter la mise en pratiqgue de cet étalon, le refroidissement des
étalons de tension et de résistance pourrait étre réalisé dans un seul réfrigérateur
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a tube pulsé, sans apport d'hélium liquide grace au graphéne. Nous avons vu que
I'étalon de résistance en graphéne pouvait fonctionner a des champs magnétiques
plus faibles, a partir de 3,5 T, et des températures plus hautes, jusqu'a 10 K. Le CCC,
ainsi que le réseau Josephson, fonctionnent tous deux a la température de I'hélium
liquide, soit 4,2 K. On peut donc envisager de mettre tous ces dispositifs dans un
méme systéme cryogénique. Une représentation d'un tel systéme est schématisé sur
la gure [/.20. Ce dispositif pourrait alors réaliser la tension, la résistance et donc
le courant. Ce dispositif constituerait alors un calibrateur/multimétre quantique
universel et pratique, fondé sur I'e et Hall quantique et I'e et Josephson, réalisant
le volt, 'ohm, et 'ampére a partir de h et e uniguement. Avec des développements
supplémentaires ce multimétre permettrait également de réaliser le farad par la
mise en +uvre de la relationRC! = 1. Ce dispositif disposerait alors de toutes les
unités électriques. La balance de Kibble pourrait également s'appuyer sur |'étalon
de tension et de résistance de ce calibrateur pour réaliser le kilogramme.

Le nouveau Sl s'appuie sur les constantéset e qui vont dé nir le kilogramme
et I'ampére. Mes travaux, d'une part le test d'universalité de I'e et Hall quantique
et d'autre part, la réalisation de la future dé nition de I'ampére a une incertitude
relative de 10 &, con rment que les étalons quantiques de résistance et de tension
constituent deux piliers de la mise en +uvre du futur Sl. Ce réle central devrait
pousser le développement de ces étalons ainsi que leurs combinaisons entre eux
dans une forme d'ingénierie quantiqgue a n de réaliser des dispositifs toujours plus
ambitieux.
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