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Introduction générale

ES EFFETS DE COHERENCE QUANTIQUE sont au cceur de la physique mésoscopique ; ils gouvernent le
L comportement des conducteurs quand leur taille devient comparable & la longueur de cohérence de
phase électronique ly, et ceci qu’il s’agisse de leurs propriétés thermodynamiques ou de leurs propriétés
de transport.

Dans ce mémoire, nous nous intéresserons aux deux aspects du probléme. Pour ce qui est des propriétés
d’équilibre, nous montrerons que les courants permanents, propriété spectaculaire des anneaux mésosco-
piques, existent méme lorsque la taille de I’échantillon devient trés supérieure a la longueur de cohérence
de phase de I’électron. Il s’agit donc d’étudier la transition d’une propriété purement mésoscopique vers
une propriété quantique observable dans un échantillon macroscopique. On peut a cet égard faire un paral-
lele avec la localisation faible : cette propriété quantique s’observe dans des échantillons macroscopiques,
méme lorsque leur taille devient trés grande devant la longueur de cohérence de phase.

La seconde partie du manuscrit est consacrée a une étude du temps de cohérence de phase électronique
en fonction de la température dans des échantillons d’or contenant des impuretés magnétiques de fer. Cette
expérience est reliée aux débats récents sur la saturation du temps de cohérence de phase des électrons &
trés basse température. Sans aborder directement cette question, le but de ce travail était de comprendre
Peffet des impuretés magnétiques sur la cohérence quantique, et ce dans le cadre de la physique de V'effet
Kondo. Plus précisément, nous avons souhaité nous appuyer sur les nombreuses études sur l'effet Kondo
dans le systéme Or/Fer qui avaient été faites dans le passé pour comprendre les variations observées du
temps de cohérence de phase ; en particulier, nous avons mis en évidence que le régime de verre de spins,
qui apparait & trés basse température, est responsable d’'un changement radical dans le comportement du
temps de cohérence de phase.

Enfin, la troisiéme partie du manuscrit est consacrée aux ouvertures possibles des sujets évoqués;
« ouvertures » est sans doute plus approprié que « projets », car les expériences mentionnées sont en grande
partie en cours de réalisation. Il s’agit essentiellement d’aborder la physique de I’effet Kondo & la lumiére
de la physique mésoscopique. Pour cela, deux directions sont proposées : d’une part, dans des structures
« standards », on peut étudier le temps de cohérence de phase en fonction de la température et du dopage
magnétique. Pour cela, nous avons entamé une collaboration qui nous permet de disposer d’échantillons
de gaz d’électrons bidimensionnels dopés au manganése. Outre la trés grande pureté du matériau de
départ, la technique de dopage utilisant un FIB (Focused Ion Beam) permet de maitriser parfaitement
les concentrations d’impuretés mises en jeu mais aussi d’implanter des espéces non magnétiques afin
de disposer d’échantillons de référence. D’autre part, nous proposons d’étudier l'effet Kondo dans des

nanostructures artificielles. En effet, la possibilité de disposer d’'une impureté magnétique unique, que
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l'on peut par ailleurs rendre non-magnétique en variant une tension de grille, permet d’envisager des
expériences sur les effets de taille finie dans le régime Kondo et, par la, de sonder la taille physique du
nuage Kondo.

Dans ce mémoire, il n’est nulle part pas fait mention des travaux réalisés avant mon arrivée au CRTBT.
En effet, le changement de laboratoire entre mon doctorat et mon poste de maitre de conférences a induit
nécessairement un changement thématique : les courants permanents ou la cohérence quantique dans les
métaux étaient lors de mon recrutement des sujets nouveaux pour moi; ce sont les expériences entreprises
dans ces domaines qui sont décrites ici. Par contre, les expériences sur la réduction du shot-noise dans
un contact ponctuel quantique ou la détection des excitations de charge fractionnaires dans le régime
d’effet Hall quantique fractionnaire ne seront pas évoquées; on en trouvera cependant mention dans la
liste de publications qui figure en annexe. De méme, on ne trouvera rien concernant les travaux récents
sur les interférences quantiques dans les réseaux de fils métalliques. Par ailleurs, le format imposé a ce
manuscrit ne permet pas de proposer une introduction simple et compléte aux différentes thématiques :
c’est pourquoi nous avons volontairement choisi une présentation quelque peu abrupte, mais fort économe
en pages.

Par ailleurs, il est important de préciser ici le contexte dans lequel nos derniers travaux ont été réalisés :
depuis quelques années, nous avons fondé avec CHRISTOPHER BAUERLE un groupe de recherche autour des
problémes de cohérence quantique dans les conducteurs mésoscopiques. Plus particuliérement, nous avons
centré activité de ce groupe sur la question de 'effet Kondo en relation avec la cohérence électronique.
Ce projet a deux aspects, I'un étant ’étude du temps de cohérence en présence d'impuretés magnétiques,
travail déja ébauché et qui fait 'objet de la deuxiéme partie de ce mémoire, 'autre étant 1’étude des
propriétés du nuage Kondo dans les nanostructures artificielles.

Enfin, il faut noter que les expériences présentées dans ce mémoire sont le fruit du travail de plusieurs
étudiants de troisiéme cycle ; elles ont constitué en particulier le cadre des théses de WILFRIED RABAUD

et FELICIEN SCHOPFER, ainsi que de celle entamée depuis peu par FRANGOIS MALLET.



Chapitre 1

Courants permanents dans des anneaux

mésoscopiques connectés

1.1 Introduction

Les courants permanents sont une conséquence directe de la cohérence quantique des électrons &
léchelle mésoscopique[l] : il s’agit d’un courant permanent, non-dissipatif, circulant dans un anneau
non-supraconducteur traversé par un flux magnétique. Contrairement a ce qui se passe dans le cas des
propriétés de transport, il ne s’agit pas 1a d’une correction & une grandeur classique, au sens ot la loca-
lisation faible est une correction quantique a la conductance classique de Drude : ici, il s’agit d’un effet
purement quantique ; sans cohérence quantique, les courants permanents n’existent pas.

On peut par ailleurs rapprocher le phénoméne des courants permanents de la délocalisation des orbitales
électroniques dans les molécules aromatiques, responsable par exemple du diamagnétisme du benzéne[2,
3]. Pourtant, ici, cette délocalisation s’étend sur des anneaux de plusieurs micromeétres, ce qui permet
d’observer la périodicité de la réponse en fonction du flux magnétique dans 'anneau ¢. En particulier,
il est possible d’'induire un déphasage de 27 sur la fonction d’onde électronique en appliquant quelques
Gauss, 1a ou il faudrait plusieurs dizaines de Teslas pour observer la méme physique sur des molécules
de benzéne!. En 1983, il a donc été prédit que des courants permanents existent dans des anneaux
mésoscopiques, et ce méme en présence de désordre, autre différence majeure avec le magnétisme orbital
des composés aromatiques. Finalement, il faut bien noter que la résistance de ces anneaux, dans lesquels
circule un courant permanent, peut étre de plusieurs kiloOhms : ce phénomeéne ne peut donc se comprendre
simplement comme la circulation d’un courant dans un conducteur non dissipatif!

Différentes expériences ont mis en évidence ces courants permanents dans des anneaux isolés métalliques|[4,
5, 6, 7] ou semi-conducteurs[8, 9, 10]. Par ailleurs, on a pu détecter a la fois la valeur moyenne de am-
plitude des courants permanents mesurée sur un grand nombre d’anneaux, et sa valeur typique mesurée
sur un anneau isolé. L’existence des courants permanents en elle-méme est donc bien établie, méme si
I’amplitude mesurée dans certaines expériences reste mal comprise. De plus, le signe de la réponse magné-

tique mesurée sur un grand nombre d’anneaux, proportionnelle au signe de l'interaction, est clairement

1- ¢o = 13 G pour un anneaw de 1 um de rayon, soit 1,3 kT pour un anneau de 1nm de rayon!
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en contradiction avec la théorie[6, 7, 10].

L’extension naturelle de ce probléme consiste donc & étudier I’évolution des courants permanents quand
le systéme est non plus isolé, mais connecté & son environnement. Récemment, il a été prédit que les
courants permanents existent dans des réseaux d’anneaux diffusifs connectés, et ce méme si la taille de ce
réseau est trés grande devant la longueur de cohérence de phase[ll, 12, 13]. Il s’agit en fait de compter
les trajectoires semi-classiques qui, méme dans un systéme macroscopique, continuent a faire le tour des
anneaux : on comprend donc simplement que ’amplitude des courants permanents se trouve réduite par
un facteur purement géométrique, qui dépend uniquement de la connectivité du réseau, c’est-a-dire du
nombre de possibilités qu’a un électron de s’échapper d’'un anneau quand il arrive & un noeud.

Finalement, on peut penser & une généralisation de ce probléme au cas d’'un conducteur purement
bidimensionnel, par exemple un film métallique : de méme que la localisation faible traduit la cohérence
quantique & 1’échelle mésoscopique pour ce qui est de la conductance, la susceptibilité magnétique a
champ nul pourrait étre la signature macroscopique de ces courants permanents qui existent a 1’échelle
meésoscopique[14].

On remarquera qu’'une grande partie de ce chapitre est consacrée a des problémes expérimentaux ; ceci
est lié a la difficulté inhérente & ce type d’expériences : 'aimantation due aux courants permanents est
trés faible et il faut développer, pour la mesurer, une instrumentation spécifique, mais aussi une procédure

de traitement des données performante.

1.2 Les courants permanents

1.2.1 Rappels sur les propriétés des courants permanents

Il s’agit ici de rappeler les propriétés élémentaires des courants permanents, et ce dans le cadre le plus
simple du point de vue théorique. Cependant, nous verrons que la plupart des résultats restent valables
pour des systémes réels, & des constantes numériques prés.

Daus le cadre d’un formalisme plus général[15, 16], on peut d’ailleurs assez bien comprendre la généralité
de ces résultats : les courants permanents son dus a la rigidité spectrale, et on sait qu’un changement
des conditions aux limites entraine des modifications du spectre sur une échelle d’énergie qui correspond

précisément a ’énergie de corrélation F..

1.2.1.1 Anneau unidimensionel

Dans cette partie, on va s’intéresser au cas d’un anneau isolé unidimensionnel, traversé par un flux
magnétique ¢. De plus, on supposera que la longueur de cohérence de phase dans ’anneau est trés grande

devant son périmetre. Le hamiltonien & un électron d’un tel systéme est alors donné par :

1 A2
M=o [ﬁ— eA} + V() (1.1)
ou p'représente 'impulsion, Ale potentiel vecteur et V(7) le potentiel décrivant le réseau et éventuellement
le désordre. En effectuant le changement de jauge A = A + V < / A df), on obtient simplement[17] :

¢

Uz + L) = U(z) exp (z% 745- df) — W) exp (gm%) (1.2)
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ol L est le périmeétre de 'anneau et ¢g = h/e le quantum de flux.

On en déduit les conditions de quantification du vecteur d’onde :

27 0]

qui correspondent & des énergies e, = h?k2 /2m.

nergie

0
/P
0

F1G. 1.1: Spectre d’énergie d’un anneau mésoscopique 1D sans désordre traversé par un flux magnétique ¢.
Les nouvelles conditions aux limites des fonctions d’ondes électroniques imposées par le potentiel vecteur
conduisent a la périodicité du spectre en fonction de ¢ avec la période ¢g. Par analogie avec les états de
Bloch, chaque niveau porte un courant donné par 'opposé de la pente du niveau considéré. Le courant
permanent est donné par la somme des contributions de chaque niveau.

Par analogie avec les états de Bloch, on peut alors définir pour chaque niveau d’énergie une vitesse

donnée par :

10e, L Oe,
= —— = =2 14
TRk T e 96 (14)
Par ailleurs, cette vitesse correspond & un courant donné par :
evy, Oen
y, = —— = —— 2 1.5
' L~ 9 (15)

ot L/vy, est le temps mis par 1’électron du niveau n pour faire un tour de anneau.

Le courant total est alors donné par la somme des courants portés par chacun des niveaux. Cependant,
comme on peut le remarquer sur la figure 1.1, le signe de la courbure des niveaux alterne a chaque niveau.
Aussi, le courant permanent porté par deux niveaux successifs est opposé ; finalement, le courant total est

essentiellement porté par le dernier niveau occupé[18] qui est le niveau de Fermi AT =0 K :

ev
Iy = TF (1.6)
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Notons qu’on peut réécrire ce résultat en fonction de 1'énergie de Thouless E. = hvp/L :
evp hvr e _E.
L L h ¢

L’intérét de cette écriture est qu’elle fait apparaitre les courants permanents comme liés a la rigidité

Iy = (1.7)

spectrale, c’est-a-dire a la sensibilité du spectre d’énergie par rapport aux conditions aux limites imposées
par le flux magnétique.
Par ailleurs, on voit que le sens du courant, donné par la pente du niveau de Fermi, dépend de la parité

du nombre d’électrons dans ’anneau :

Iy (1 - 2%) >0, si N est pair (1.8)
0
Iy =

—2[0i <0, si N est impair (1.9)

%o

avec Iy = evp/L. Le courant est donc positif si N est pair : il est dit paramagnétique (l’aimantation
résultante M = InS, ou S est la surface de I'anneau, est orientée dans le méme sens que le champ
magnétique). Dans le cas contraire, il est négatif et diamagnétique.

Enfin, dans le cas ol plusieurs canaux de conduction sont présents dans I’anneau, et s’ils sont faiblement
couplés (régime balistique), le courant total s’écrit simplement comme la somme des courants non corrélés

de chaque canal[19] :
I=VMI, (1.10)

ot M est le nombre de canaux dans I’anneau.
Au-dela de sa simplicité, nous allons voir que ce modéle donne les bons résultats méme dans le cas
d’un anneau réel. En général, les corrections & 'amplitude se limitent & un facteur numérique ; ceci est dii

a la nature profonde des courants permanents qui sont une manifestation directe de la rigidité spectrale.

1.2.1.2 Anneau réel

Le probléme des courants permanents dans un anneau diffusif tridimensionnel a été abordé théorique-
ment par de nombreux auteurs; pour une revue compléte, nous renvoyons le lecteur a la référence[16]
et aux articles cités dans cette synthése. Ici, nous nous contenterons de rappeler les principaux résultats
obtenus.

Dans le cas du régime diffusif, la configuration microscopique du désordre rend chaque échantillon
unique. Par conséquent, la seule grandeur qui présente un sens physique est le courant moyen, obtenu en
moyennant I’amplitude des courants permanents sur les différentes configurations de désordre. Le courant

typique est alors obtenu comme la fluctuation du courant autour de sa valeur moyenne, I7, , = (I*) —(I).

1.2.1.2.1 Le courant typique Pour ce qui est du courant typique, on retrouve essentiellement le
résultat obtenu pour le cas idéal[1, 20, 21| I, = E./¢o. Cependant, 'expression de 1’énergie de Thouless
est modifiée par rapport au cas balistique dans le rapport du libre-parcours élastique au périmétre de

Panneau :

Le _ € _CUFle (1.11)
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Dans le cas d'un conducteur métallique habituel, ce facteur est en général de lordre de 10~2. Par
ailleurs, dans un régime fortement diffusif, ce qui est le cas d’un métal, le couplage entre les canaux induit
par le désordre empéche de les considérer comme indépendants; le facteur v M, M étant le nombre de

canaux, que ’on trouvait dans le cas purement balistique ne peut donc plus s’appliquer ici.

1.2.1.2.2 Le courant moyen Lorsque I'on mesure le courant d’'un grand nombre d’anneaux, on
mesure un courant moyen. En particulier, le nombre d’électrons dans chaque anneau, et donc sa parité,
peut varier aléatoirement. Ceci a une conséquence importante pour la périodicité des courants permanents.
La figure 1.2 représente 'amplitude des courants permanents dans un anneau unidimensionnel balistique
selon la parité du nombre d’électrons dans I’anneau : on voit que le courant moyen mesuré sur un grand

nombre d’anneaux a une périodicité ¢o/2 et non plus ¢o[22].

1—

-0,5

Fi1G. 1.2: Amplitude du courant permanent I dans un anneau unidimensionnel non désordonné en fonction
de la parité du nombre total N d’électrons présents : a) N est impair, b) N est pair. La moyenne sur le
nombre d’électrons (courbe c¢) donne un courant permanent dont la période est ¢g/2.

Dans le cas du calcul du courant moyen, il faut de plus considérer les cas sans interactions ou avec
interactions. Ceci est d’autant plus important que dans le cas avec interactions, le signe des courants

permanents est directement relié au signe de l'interaction[15].

1.2.1.2.3 Electrons sans interaction Dans le cas grand canonique (potentiel chimique fixé dans

chaque anneau), le courant permanent moyen est nul[18]. Par contre, dans le cas canonique (nombre

d’électrons dans chaque anneau fixé), le courant permanent moyen est non nul et paramagnétique[23, 24,

25] :

m=22
T $o

ou A est ’espacement entre les niveaux d’énergie dans ’anneau.

(1.12)

Il faut cependant noter que 'amplitude d’un tel courant est trés faible; si dans un anneau semicon-

ducteur, A peut étre de I'ordre du milliKelvin, dans un métal, A est de 'ordre du microKelvin : dans les
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deux cas, un tel signal n’est pas détectable expérimentalement !

1.2.1.2.4 Contribution due aux interactions électron-électron Le role des interactions est de
fixer localement la densité électronique[26, 27, 28, 29|, ce qui a pour effet de renforcer les courants per-
manents. Le calcul complet (c’est-a-dire a tous les ordres du développement perturbatif) effectué par
Ambegaokar et Eckern[26] conduit a :

16 \ E.

(Iee> = % 0% (1'13)

ot \og = Upg est la constante de couplage de I'interaction, avec pg la densité d’états moyenne au niveau
de Fermi. De maniére générale, ce coefficient vaut typiquement 0.1, et on retrouve alors le résultat (I..) ~
E./¢o. Par ailleurs, il faut noter que, les interactions assurant I’électroneutralité, le calcul ne dépend plus

alors de I’ensemble statistique choisi.

1.2.1.2.5 Extensivité Au vu des résultats précédents, on constate, in fine, que les amplitudes du
courant typique et du courant moyen par anneau sont du méme ordre de grandeur!, & savoir E./¢.
Cependant, il existe une grande différence quant & l'extensivité de ces deux quantités. Le courant moyen
est une grandeur extensive, qui croit donc linéairement avec le nombre N d’anneaux. Par contre, le courant
typique est une fluctuation statistique autour d’une valeur moyenne : il croit donc comme la racine carrée
du nombre d’anneaux[16].

Expérimentalement, on sera donc sensible au courant typique dans les expériences sur un anneau unique
ou un petit nombre d’anneaux, et au courant moyen dans les expériences sur un grand nombre d’anneaux.
A priori, on devrait passer d’un régime a I'autre pour quelques dizaines d’anneaux ; cependant, si cette
transition a été clairement vue dans le cas des oscillations Aharonov-Bohm|[30, 31, 32], la situation est

beaucoup moins claire en ce qui concerne les courants permanents.

1.2.1.3 Anneaux connectés

Dans ce mémoire, nous allons nous intéresser & un probléme légérement différent, & savoir le cas des
courants permanents dans une chaine d’anneaux connectés. Il faut cependant remarquer qu’il ne s’agit 1a
que d’un cas particulier du probléme général des courants permanents dans des réseaux d’anneaux : en
effet, 'approche théorique que nous évoquerons succintement plus loin permet, en principe, de calculer
P’aimantation orbitale d’un réseau quelconque d’anneaux.

Le point fondamental de ces études est qu’elles abordent le probléme des courants permanents dans
des échantillons dont la taille est trés supérieure a la longueur de cohérence de phase, voire des systémes
macroscopiques. On sait que dans un anneau, les courants permanents diminuent exponentiellement avec
le périmétre de 'anneau ; cet effet est simplement relié a la valeur finie de la longueur de cohérence de
phase. Pourtant, dans un réseau d’anneaux, ou méme dans un échantillon macroscopique, il existe des
trajectoires, liées au désordre ou & la topologie du réseau, qui sont plus petites que la longueur de cohérence
de phase. Ces trajectoires peuvent alors donner lieu a des courants permanents, de la méme fagon qu’elles

donnent lieu & la correction de localisation faible en ce qui concerne la conductance.

1— Le courant moyen par anneau est environ 10 fois plus faible que le courant typique par anneau.
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1.2.1.3.1 Modéle théorique Le probléme d’'un anneau connecté & un réservoir d’électrons par un
fil parfait a été abordé en 1985 par Biittiker[33] : le réservoir d’électrons modélisait la décohérence, et il
avait été montré que 'amplitude des courants permanents était alors fortement diminuée.

Plus récemment, le modéle théorique développé par Gilles Montambaux permet de calculer simplement
laimantation d’un réseau?, qui s’exprime comme l’aimantation d’un anneau unique multiplié par un
facteur numérique dépendant de la topologie du réseau[11, 12, 13].

Ce modéle permet en fait de calculer un grand nombre de propriétés mésoscopiques d’un réseau tant
thermodynamiques (courants permanents typique et moyen) que de transport (oscillations Aharonov-
Bohm) en les reliant simplement a la probabilité de retour a l'origine de maniére diffusive p(7, 7, ¢) de
Iélectron[34]. Le calcul de la probabilité de diffusion sur un réseau « unidimensionnel » a été réalisé par
Dougot et Rammal : il s’agit de résoudre I’équation de diffusion sur chaque brin du réseau, puis d’appliquer

la loi de conservation du courant en chaque noeud[35, 36].

La probabilité de retour p(7, ", t) est solution de I’équation de diffusion? :
d 2ie A’
&_D<€+ — ) P77 1) = 8(7 — 17) (1.14)

otl D est le coefficient de diffusion et A le potentiel vecteur.

Les solutions de cette équation sont de la forme :

- -
/ /

p(7, 1) = O(1) Y b (), () exp(—ent) (1.15)

ot O(t) est la fonction de Heavyside, et les valeurs propres e, et les fonctions propres 1, sont solutions

de :

oo\ 2
D(ﬁﬂ’;“) U () = enton(F) (1.16)

Les différentes quantités thermodynamiques, ’aimantation moyenne canonique (My), 'aimantation

moyenne liée aux interactions électron-électron? (M,.) et 'aimantation typique Myyp, peuvent s’écrire en

fonction de la probabilité de retour intégrée sur 'espace P(t) = [ p(F, 7,t)dF [15, 16] :
(My) = ff?a% Ooo @dt (1.17)
(Mee) = _%a% /OOO Pt(f) dt (1.18)
M, = 2—; /Ooo P, H)tg PI5,0) g (1.19)

ot P” dénote la dérivée seconde par rapport au champ magnétique H, A I'espacement entre les niveaux
et A\g la constante de couplage de I'interaction évoquée au paragraphe 1.2.1.2.4.

Dans la suite, nous allons nous intéresser au cas particulier d’une chaine d’anneaux.

2— Dans le cas d’un réseau d’anneauz, il est en fait plus simple de parler d’aimantation que de courants permanents, dont

le sens parait moins clair.
3 Si on tient compte des effets de décohérence, il faut alors introduire un « cut-off » donné par v = 1/74. L’équation de

- o\ 2 - -
diffusion devient alors : {'y + % - D (V + %) } p(Fyr! t) = 8(F —r’)

4— On considere ici l'interaction coulombienne écrantée.
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1.2.1.3.2 Cas d’une chaine d’anneaux Dans le cas d’une chaine de N anneaux, on peut relier

I’aimantation du réseau connecté a 'aimantation d’un anneau isolé M° par un facteur géométrique ¢ :

(Mee> = 9N<Meoe> (1-20)
My, = gNM;, (1.21)

Ce facteur géométrique est en fait relié & la connectivité du réseau, c’est-a-dire le nombre de bras

qui partent de chaque noeud[13]. Ici, nous nous contenterons de reproduire le résultat pour une chaine

d’anneaux.
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F1a. 1.3: Aimantation (M,.) par anneau pour diverses géométries d’anneaux connectés (le périmétre de
chaque anneau ainsi que la longueur de chaque bras valent L ; les trois courbes du bas correspondent a
des réseaux infinis[13]).

La figure 1.3 représente 'aimantation moyenne par anneau d’une chaine d’anneaux, ramenée & ’aiman-
tation d’un anneau. On voit que le facteur de réduction dépend, en plus du nombre de bras connectés,
de la longueur du bras ly.qs par rapport a la longueur de cohérence de phase : le facteur de réduction
diminue tant que ly < lprqs, puis devient ensuite constant. Ceci est aisément compréhensible : les effets
meésoscopiques ne peuvent s’étendre au-deld de 4 ! Cependant, il faut noter que ce facteur ne tend pas vers
0, mais vers une valeur finie : ce facteur de réduction représente le nombre de trajectoires plus grandes

que la longueur de cohérence de phase, ces trajectoires ne participant donc plus aux courants permanents.

1.2.2 Situation expérimentale

Dans ce paragraphe, nous rappelerons briévement les expériences qui ont été faites sur les courants
permanents : elles sont in fine assez peu nombreuses, ceci étant dii a la difficulté expérimentale a détecter
des signaux magnétiques trés faibles.

Concernant le courant permanent moyen, des expériences ont été réalisées dans le régime diffusif[4, 7] et

balistique [37, 9, 10]. Pour ce qui est du courant typique, seules deux expériences ont réussi a les mesurer,
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dans le régime diffusif[5] et balistique[8]. Enfin, en-dehors du travail présenté ici[38], il n’existe qu’une
seule expérience portant sur les courants permanents dans un petit nombre d’anneaux|6].

De ces expériences, on peut conclure que ’existence des courants permanents, dans des anneaux isolés,
est maintenant bien établie. Par ailleurs, 'amplitude mesurée, si elle parait quelque peu surprenante dans
Pexpérience sur un anneau unique d’or[5], est en relativement bon accord avec la théorie. Par contre, le
signe du courant moyen est beaucoup plus problématique : nous avons vu que celui-ci est directement
relié au signe de l'interaction électron-électron. Or, dans les expériences ou il a pu étre détecté de fagon
fiable[7, 9, 10, 6], il a été trouvé diamagnétique, ce qui correspondrait a une interaction attractive. Il va
sans dire qu’une telle interaction attractive est surprenante dans un métal normal; a ’heure actuelle,
il s’agit sans aucun doute d'un des aspects qu’il reste & comprendre dans cette physique des courants
permanents.

Enfin, il faut noter qu’aucune expérience n’a porté sur des anneaux connectés ; pourtant, I’existence de
courants permanents dans des échantillons de grande taille est un point crucial & vérifier, et c’est dans ce

contexte que nous avons entrepris ce travail.

1.3 Reésultats expérimentaux

1.3.1 Géométrie des échantillons

1

Nos échantillons ont été réalisés au Laboratoire de Microstructures et Microélectronique a Bagneux-,

en collaboration avec Dominique Mailly. Ils ont été fabriqués & partir d’une hétérojonction d’arséniure
de gallium, réalisée par épitaxie par jets moléculaires. Pour de telles expériences, il est nécessaire que les
échantillons aient une grande mobilité électronique : dans les hétérojonctions que nous avons utilisées, la
densité électronique était de 5,2-10' em =2 et les mobilités de 0,8-106 cm2V ~1s~ et 1,0-10° em?V 1571
Cela correspond & une longueur d’onde de Fermi de 35nm et & une vitesse de Fermi de 3,16 - 10° ms~'.
Enfin, le libre parcours élastique et la longueur de cohérence de phase, mesurés sur des échantillons réalisés
a partir de la méme hétérojonction, ont été estimés? a 8 um et 20 um respectivement.

Un des grands avantages des semiconducteurs par rapport aux métaux réside dans la possibilité de
déposer des grilles a la surface de I’échantillon. On peut alors varier in situ la géométrie de I’échantillon,
qui conserve par ailleurs toutes ses autres propriétés électroniques. Dans notre cas, nous avons réalisé des
chaines d’anneaux (4 et 16 anneaux) dont la géométrie est représentée sur les figures 1.4 et 1.5. Cependant,
il faut noter que la largeur réelle des bras est légérement inférieure a la largeur géométrique, a cause des
effets de dépletion que 'on peut estimer & une centaine de nanométres. Par ailleurs, il faut remarquer
que, dans les deux cas, la taille totale des échantillons est trés grande devant la longueur de cohérence
de phase : on ne peut donc évoquer des trajectoires électroniques cohérentes qui parcourraient ’ensemble
des anneaux.

Un jeu de trois grilles a ensuite été déposé a la surface de 1’échantillon :

— la premiére grille, G, permet de couper les anneaux, supprimant ainsi tout effet d’interférence et

permettant d’avoir une référence pour le signal mesuré;

1— Ce laboratoire est depuis devenu le Laboratoire de Photonique et Nanostructures et a déménagé a Marcoussis.
2— Le point important est que ces longueurs peuvent changer légérement apres le procédé complet de lithographie, qui est

assez complexe.
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F1G. 1.4: Structure générale des anneaux : ce sont des carrés de périmétre moyen 12 um connectés entre
eux par des bras de longueur 2 pm. L’ensemble est relié a deux réservoirs d’électrons (R).

G1l

G2

Fia. 1.5: Disposition des trois grilles de déplétion. (G; coupe les anneaux en leur centre permettant ainsi
une mesure de référence (pas d’effets d’interférences), alors que G5 isole les anneaux des réservoirs et que
G5 permet d’obtenir un systéme d’anneaux isolés.

— la deuxiéme grille, G2, permet de séparer les anneaux des réservoirs;

— la troisieme grille, G5, permet de séparer les anneaux entre eux.
Avec ce jeu de grilles, on peut donc, sur le méme échantillon, mesurer a la fois des anneaux connectés et
isolés. De plus, le signal étant particuliérement petit et délicat & détecter, il est fondamental de pouvoir
mesurer en méme temps que les courants permanents, le bruit du détecteur : ceci est rendu possible grace
a la premiére grille. Au final, nous pouvons ainsi effectuer un ensemble complet de mesures sur le méme
échantillon, en nous affranchissant des inévitables variations des propriétés intrinséques lorsque 1’on utilise

des échantillons différents.

1.3.2 Dispositif expérimental : le micro-sQuUID

Nous ne décrirons pas ici le principe du SQUID : rappelons seulement qu’il s’agit d’'une boucle supracon-

ductrice interrompue par deux jonctions Josephson ; le courant critique varie alors avec le flux magnétique
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traversant la boucle, avec une périodicité ¢o, = h/2e.

Une des principales difficultés inhérente & 'utilisation d’un SQUID réside dans le probléme du couplage
de celui-ci avec I’échantillon : en effet, un échantillon mésoscopique étant par nature petit, le couplage du
flux magnétique produit par ce dernier avec une boucle macroscopique est en général assez mauvais. Bien

que possible[4, 37|, I'utilisation d’une telle technique s’avére donc délicate.

Pour résoudre ce probléme, nous avons développé une technique de micro-sQUID : il s’agit simplement
de réaliser un squid sur I’échantillon ; chaque échantillon posséde alors son propre détecteur, et le couplage
est optimal puisque celui-ci est déposé directement sur les anneaux et a exactement les mémes dimensions

que ceux-ci[8].

Une autre difficulté vient du fait que le signal & mesurer est & peu prés 1076 fois plus faible que le signal
provenant du champ statique que ’on applique & ’anneau. Pour remédier & ce probléme, nous utilisons
une technique d’opposition : le 4-SQUID que nous fabriquons est en fait un gradiomeétre, obtenu en donnant
a la boucle supraconductrice une forme de « 8 », con¢u pour minimiser l’inductance propre en superposant
la plupart des lignes : la compensation du champ extérieur alors obtenue est de 99,96 %. Enfin, le dessin
permet d’optimiser le couplage entre ’échantillon et le détecteur, puisque celui-ci a exactement la méme
forme que l’échantillon. Nous ne détaillerons pas la géométrie de notre p-SQUID, qui est plus complexe

qu’un simple huit.

21,27‘ —
21,1f
21f
20,9f
20,8f

20, 7f

Courant critique [ A]

20, 6}

20,5 b e
-200 -150 -100 =50 0 50 100 150 200

Champ magn tique [G]

F1G. 1.6: Evolution du courant critique du gradiométre en fonction du champ magnétique extérieur appli-
qué. Un quantum de flux supraconducteur (h/2e) dans le gradiomeétre correspond & 325 G, ce qui conduit
a une compensation du champ magnétique de 99,96 %. La température du cryostat est de 15 mK.

Pour calibrer ce systéme, nous avons inclus dans ’échantillon, au méme niveau que les grilles, une
boucle de calibration qui permet de mesurer le coefficient de conversion « variation de courant critique du

1-SQUID / courant permanent dans les anneaux ».
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1.3.3 Techniques de mesure

La principale difficulté des expériences de courants permanents, surtout sur un petit nombre d’anneaux,
réside dans la faible amplitude du signal & mesurer : typiquement, dans une expérience comme celle que
nous décrivons ici, le signal est de ’ordre de 3000 up. C’est pourquoi nous avons développé une technique
de mesure du « zéro » pour parvenir & extraire le signal du bruit.

L’idée consiste a effectuer successivement deux fois la méme mesure, mais en appliquant, la seconde
fois, une tension de polarisation sur la grille G; : lors de cette seconde mesure, on n’enregistre donc que
la partie de la réponse du p-SQUID correspondant & son défaut de compensation. En soustrayant les deux
mesures, on extrait donc la partie du signal qui nous intéresse. Ensuite, nous effectuons une transformée
de Fourier de la mesure obtenue : on peut alors distinguer la partie périodique en flux magnétique du
signal, correspondant aux courants permanents, du bruit apériodique.

Finalement, nous effectuons en paralléle une mesure de controle : nous soustrayons cette fois deux
mesures avec la grille G; non polarisée, et deux mesures avec la grille G polarisée : dans les deux cas, une
telle mesure ne doit comporter aucune composante périodique en flux magnétique, ce que nous vérifions

dans le spectre de Fourier.

1.3.4 Reésultats expérimentaux

Dans nos expériences, nous avons balayé le champ magnétique entre —33.5 G et —3.5 G, a la vitesse de
7.5 Gs~ 1. Ce choix permet de travailler dans une zone ot le gain du p-SQUID est constant, et de maintenir
& une valeur raisonable la température du réfrigérateur. Compte tenu du rapport d’aspect des anneaux,
cela correspond & introduire entre 3 et 9 quanta de flux dans les anneaux.

L’expérience a été répétée sur deux échantillons différents, I'un comportant 4 anneaux, et ’autre com-
portant 16 anneaux.

La figure 1.7 représente un spectre de puissance typique de ’aimantation pour un échantillon compor-
tant 16 anneaux. Sur cette figure, on voit les courbes correspondant au « bruit » et au « signal » : avec
notre protocole, on peut vérifier que le signal mesuré correspond bien a un signal physique et non & une
fluctuation du bruit, puisque les deux sont mesurés en méme temps et sur le méme échantillon. Sur la
figure 1.8, nous avons représenté les courants permanents correspondant & la méme mesure mais dans
I’espace direct.

Cependant, il faut noter que le signal d’aimantation di aux courants permanents est par essence
instable : celui-ci dépend de la configuration du désordre au moment de la mesure, et il est connu que
dans les hétérostructures, méme & trés basse température, la configuration microscopique du désordre
varie lentement dans le temps. C’est pourquoi les spectres représentés sur la figure 1.7 ne représentent
I'amplitude des courants permanents que pour une configuration particuliére du désordre.

Mais par ailleurs, nous avons vu que le courant typique représente la valeur moyenne de 'amplitude du
courant permanent sur les configurations du désordre. En ce sens, 'instabilité de 1’échantillon que nous
avons évoquée nous permet d’avoir accés directement a cette valeur moyenne.

A partir d’'un grand nombre de spectres® similaires & celui de la figure 1.7, nous avons donc mesuré,

3— Typiquement plusieurs milliers.
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F1G. 1.7: Spectre de puissance typique de 'aimantation mesurée sur I’échantillon & 16 anneaux. L’ampli-
tude est ramenée au courant par anneau. Le pic présent dans la plage ¢ est la signature de ’existence
des courants permanents.
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F1c. 1.8: Filtrage numérique du signal des courants permanents, respectivement pour les amplitudes de
la FFT prises dans la plage en fréquence ¢ et dans 'ensemble des fréquences du spectre exceptées celles
correspondant au bruit en 1/f.

dans la bande de fréquences correspondant & la fréquence ¢¢?, la valeur moyenne du signal et du bruit ;
puis nous avons vérifié qu’il existe dans cette bande de fréquences un écart statistiquement significatif
entre le signal et le bruit®. Enfin, nous avons vérifié que dans une bande de fréquences quelconque, on

n’observe pas de déviations significatives entre le signal et le bruit.

4— Cette bande de fréquences est calculée a partir des paramétres géométriques de I’échantillon.
5— On considére que U'écart est significatif s’il est typiquement de l'ordre de deux fois l’écart-type.
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Cette démarche nous a permis d’extraire une valeur fiable de I’amplitude des courants permanents dans
les géométries d’anneaux isolés ou connectés, et ce pour deux types d’échantillons, & 4 ou 16 anneaux.
Au final, nous obtenons, pour 'échantillon & 16 anneaux, une amplitude de 0.40 + 0.08 nA/anneau dans
la géométrie « anneaux connectés », et de 0.35 £ 0.07nA/anneau dans la géométrie « anneaux isolés ».
Ces résultats sont a comparer avec les amplitudes théoriques[13] de 0.62nA/anneau dans la géométrie
« anneaux connectés » et de 1.09nA/anneau dans la géométrie « anneaux isolés », calculées en tenant
compte des paramétres de nos échantillons.

De méme, nous obtenons pour la géomeétrie a 4 anneaux une amplitude de 1.70 +0.30 nA/anneau dans
la géomeétrie « anneaux connectés », et de 2.00 + 0.30 nA/anneau dans la géométrie « anneaux isolés »,
tandis que pour cette géométrie, les valeurs théoriques|[13] sont de 1.25nA/anneau dans la géométrie
« anneaux connectés » et de 2.18 nA/anneau dans la géométrie « anneaux isolés ».

La premiére remarque est que ’amplitude mesurée dans le cas de ’échantillon a 16 anneaux différe de
fagon non négligeable de la valeur théorique. L’explication la plus probable de cet écart est une mauvaise
estimation des paramétres physiques de I’échantillon. En effet, ceux-ci sont mesurés aprés la croissance
de ’hétérostructure sur des échantillons séparés; or, les différentes étapes de fabrication, et en particulier
les étapes de gravure, sont susceptibles de modifier ces parameétres. Ainsi, on peut penser qu’aprés la
fabrication, la densité électronique (et donc la vitesse de Fermi) ou la longueur de cohérence de phase sont
inférieures & ce qu’elles sont dans ’hétérojonction de départ. Il est aussi fort probable qu’a cause de la
forme des échantillons et du potentiel de gravure, le libre parcours élastique soit inférieur & ce que nous
estimons sur de simples fils, ce qui réduirait d’autant ’amplitude des courants permanents.

La grandeur la plus importante mesurée dans cette expérience reste cependant le rapport r» du courant
permanent dans une géométrie « anneaux connectés » et du courant permanent dans le méme échantillon
mais pour une géométrie « anneaux isolés ». Un telle comparaison est d’autant plus pertinente que dans
notre expérience, nous avons la certitude que les paramétres physiques de I’échantillon sont les mémes
dans les deux géométries considérées. En tenant compte des incertitudes experimentales, nous obtenons

pour I’échantillon & 16 anneaux :

rig =1,204+0,34 (1.22)
Et pour ’échantillon & 4 anneaux :

re = 0,90 £ 0,20 (1.23)

Nous voyons donc que l'amplitude des courants permanents n’est pas sensiblement modifiée lorsque
l’on connecte les anneaux entre eux. Rappelons par ailleurs que le modéle théorique prévoit un facteur de
réduction de 0.57[13]. Notre expérience donne elle un facteur de l'ordre de 1, que ce soit pour les géométries
a 4 ou 16 anneaux|[38]. Nos résultats sont donc supérieurs a la valeur théorique attendue, méme en tenant
compte des incertitudes expérimentales.

Plusieurs facteurs peuvent expliquer cet écart. En premier lieu, le modéle théorique n’est a priori valable
que dans le régime diffusif. Or, dans notre cas, le libre parcours élastique est de ’ordre du périmétre de
I’anneau : on n’est donc pas dans le cas purement diffusif, méme si le mélange des canaux devrait déja

étre non négligeable et nous rapprocher du régime diffusif.
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Un autre aspect rend la comparaison directe avec la théorie délicate : dans un régime complétement
diffusif, la forme exacte des échantillons n’a pas d’importance, les trajectoires n’étant que peu sensibles
aux bords de I’échantillon. En particulier, la forme exacte de la connection entre les anneaux n’intervient
pas. Par contre, dans le régime quasi-balistique qui est celui de nos échantillons, la forme exacte de la
connection est importante : dans le cas de carrés reliés par des fils, on peut penser que la réflexion pour
un électron arrivant de 'anneau dans le fil est non négligeable, et peut augmenter le confinement des
électrons dans les anneaux.

Enfin, le point le plus important concerne les interactions électron-électron : on sait que dans les
hétérostructures, celles-ci sont augmentées a cause de la faible densité électronique qui ne permet pas un
écrantage aussi efficace que dans les métaux. Or, cette interaction coulombienne n’est pas prise en compte
dans le calcul théorique du courant typique, alors qu’elle est & I'origine méme de 1’existence du courant
moyen. A I'heure actuelle, ’estimation de I'effet des interactions coulombiennes sur "amplitude du courant
typique n’a pas encore été effectuée : on peut supposer que c’est une des raisons de la différence observée

entre les calculs théoriques du courant typique et les valeurs mesurées expérimentalement.

1.4 Conclusion

Dans cette expérience, nous avons mis en évidence ’existence de courants permanents dans une ligne
d’anneaux connectés dont la taille est trés grande devant la longueur de cohérence de phase électronique ;
en utilisant des grilles, nous avons aussi mesuré les courants permanents dans la méme ligne d’anneaux
mais isolés. Nous avons pu montrer que 'amplitude des courants permanents n’est pas sensiblement
modifiée que les anneaux soient connectés ou non|[38].

Au-dela de ce résultat surprenant, il s’agit 1a de la premiére mise en évidence directe du magnétisme
orbital dans des échantillons de grande taille. Il reste maintenant a comprendre comment ces courants
permanents évoluent lorsque ’on change de géométrie : en particulier, on pourrait adopter une géométrie
en grille, ce qui se rapprocherait d’une géométrie réellement bidimensionnelle. Par ailleurs, cela permettrait
de mettre en évidence la composante moyenne du courant permanent, qui devrait résister & une moyenne
d’ensemble. L’idée étant bien stir de mesurer la susceptibilité magnétique & champ nul d’un film métallique :
de la méme fagon que pour la localisation faible, on s’attend & mesurer un pic dont le signe serait relié
aux interactions électron-électron dans le métal.

D’un point de vue experimental, il existe cependant de nombreux obstacles & cette mesure. En premier
lieu, notre systéme de micro-SQUID est assez mal adapté & la mesure de grands échantillons : en effet, plus
le p-sQUID est grand, plus il devient difficile de le compenser. Par ailleurs, notre détection est basée sur
la possibilité de mesurer un « zéro » du signal, et il est évidemment impossible d’utiliser cette technique
sur des métaux. Enfin, la susceptibilité magnétique & champ nul est par essence une quantité apériodique
en flux magnétique : il est alors impossible de chercher la réponse dans le spectre de Fourier, ce qui oblige
& avoir un bien meilleur niveau de bruit.

On peut cependant envisager d’améliorer sensiblement les performances de nos p-sQUID. Pour cela,
il s’agit de « shunter » les microponts pour les rendre non-hystérétiques. On peut évaluer le gain en

sensibilité & un ordre de grandeur'. Des essais ont été faits, et ils sont encourageants. Il faut cependant

1- Le gain en sensibilité varie comme la racine carrée de la fréquence Josephson.
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noter qu’il existe & cette technique une limitation intrinséque : la réalisation d’un « shunt » est rendue
particuliérement délicate par les effets de proximité qui rendent supraconducteur un film métallique mince

déposé sous un supraconducteur.



Chapitre 2

Cohérence quantique et effet Kondo

dans les conducteurs mésoscopiques

2.1 Introduction

Dans la seconde partie de ce mémoire, nous nous intéressons & un probléme fondamental de la mé-
sophysique : I’évolution du temps de cohérence de phase en fonction de la température. Intuitivement,
et suivant en cela le concept du liquide de Fermi[39], on peut comprendre que le temps de cohérence de
phase doit diverger a température nulle : ’espace de phase accessible pour la diffusion électronique tend
vers zéro, et le temps de vie d'un électron dans un état quantique donné diverge, méme en présence de
désordre[40, 41, 42, 43, 44, 45].

Pourtant, quand on parcourt la littérature, on s’apercoit que dans quasiment tous les articles, le temps
de cohérence de phase dans les métaux sature & trés basse température, typiquement en-dessous de 1
Kelvin[46, 47, 48] : cette saturation est généralement interprétée comme étant due a un échauffement
des échantillons par le rayonnement radiofréquence, autrement dit & un filtrage insuffisant[49, 50, 51].
Cependant, dans la plupart des cas, ces mesures ne visaient qu’a caractériser le matériau en vue d’une
expérience ultérieure ; c’est pourquoi cette saturation n’avait pas été étudiée plus précisément et il semblait
acquis qu’'une mesure soigneuse permettrait de retrouver la loi théorique standard quant & la dépendance
du temps de cohérence de phase avec la température. On peut cependant noter que dés ces premiéres
mesures, il avait été observé qu’un simple recuit des métaux permettait non seulement d’augmenter le
temps de cohérence de phase, mais changeait aussi qualitativement la dépendance en température.

Récemment, un travail reprenant différentes expériences antérieures, complétées par de nouvelles me-
sures, a conclu que cette saturation du temps de cohérence de phase était universelle et intrinseque[52, 53].
Cette conclusion remettait donc en cause la validité des théories de liquides de Fermi, puisqu’elle supposait
que le temps de vie d’'une quasiparticule au niveau de Fermi n’était pas infini.

Deux interprétations différentes de ces expériences ont alors vu le jour : intrinséque dans une premiére
approche[54, 55, 56, 57, 58, 59|, cette saturation serait due, méme a température nulle, aux interactions
électron-électron ; d’un autre point de vue, elle serait extrinséque et liée & des couplages avec d’autres

degrés de liberté de I’échantillon[60, 61, 62, 63]. Notons cependant que dans ce dernier cas, le temps de

19
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cohérence de phase devrait suivre la loi théorique standard & suffisamment basse température!.

L’étude que nous avons réalisée ne prétend en aucun cas répondre a cette question fondamentale de
la saturation intrinséque ou extrinséque : il s’agit ici de mesurer 'effet des impuretés magnétiques sur
le temps de cohérence de phase. En effet, la physique de l'effet Kondo est connue depuis de nombreuses
années[64] ; et on sait que ces impuretés Kondo affectent fortement la cohérence quantique des électrons[65,
66, 67, 68, 69, 70, 71]. Pourtant, en-dessous de la température Kondo, on s’attend a ce que 1’écrantage des
impuretés magnétiques par les électrons de conduction restaure un régime de type liquide de Fermi[72].
Dans ce travail, nous montrons que la situation n’est pas aussi simple : si le temps de cohérence de phase
augmente lorsque la température devient inférieure a la température Kondo, les interactions RK K'Y, qui
deviennent dominantes a trés basse température, conduisent a un régime de verre de spins[73, 74, 75, 76, 77|

dans lequel le temps de cohérence de phase est constant|78§].

2.2 La décohérence électronique

2.2.1 Meécanismes de décohérence

Dans un métal, la forte densité électronique permet un écrantage efficace de I'interaction coulombienne.
La longueur d’écrantage, qui est donnée par la longueur d’onde de Thomas-Fermi, équivaut essentiellement
a la distance entre deux électrons|79, 80].

Le temps de cohérence de phase, est limité par les collisions inélastiques. Celles-ci sont dues aux
collisions électron-électron, aux collisions électron-phonon, ou au couplage avec des impuretés magnétiques.

En tenant compte de ces différents mécanismes, le temps de cohérence de phase s’écrit :

11 1 2
— = + +

To Te—e Te—ph Tsf

(2.1)

Nous ne détaillerons pas ici le calcul de ces différents termes; au final, les termes électron-électron et
électron-phonon s’expriment comme des lois de puissance de la température[41] :

1

Te—ph

x T3 (2.2)

avec R la résistance de I’échantillon, Rx le quantum de résistance, et 7p le temps de diffusion, 7p =
L?/D avec L lalongueur de I'échantillon et D le coefficient de diffusion. Pour le cas de I'interaction électron-
phonon, nous ne préciserons pas le préfacteur dans la mesure o1, n’intervenant qu’a « haute » température,
ces processus ne sont pas pertinents pour la physique qui nous intéresse ici. En se limitant & ces deux

facteurs, on trouve donc pour la dépendance en température du temps de cohérence de phase :

1
— =aT?3 441 (2.4)
%

1— Typiquement a une température inférieure a l’énergie caractéristique de couplage entre l’électron et le systéme considéré.
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Le point le plus délicat est 'expression de l'interaction électron-impureté magnétique. Concernant la
conductance, on sait que la diffusion des électrons par les impuretés magnétiques donne lieu & '« effet
Kondo », dont la manifestation la plus connue est une augmentation logarithmique de la résistivité en-
dessous de la température Kondo Tk [81, 64, 82]. En ce qui concerne Deffet des impuretés magnétiques sur
la cohérence de phase, la situation est beaucoup moins claire : en particulier, en-dessous de la température
Kondo, aucune expression théorique ne nous permet d’évaluer le temps de cohérence de phase en présence
d’impuretés magnétiques[83, 84]. Au-dessus de Tk, le temps de renversement du spin de ’électron est

donné par la formule dite de « Nagaoka-Suhl »[85, 86] :

i - 2¢c WQS(S + 1) (2 5)
7or  mhg(Er) 72S(S + 1) + In*(T/Tx) '

avec ¢ la concentration en impuretés magnétiques, g(Er) la densité d’états au niveau de Fermi et S le
spin de I'impureté magnétique'. Cependant, il est important de noter que cette formule n’est valable que
dans la limite T' > Tk.

L’autre cas simple est la limite dite de « couplage fort » : & température nulle, Noziéres a montré qu’une
impureté de spin 1/2, dont la charge et le spin sont alors complétement écrantés, se comporte comme une
simple impureté statique ; on doit alors dans cette limite retrouver les propriétés habituelles des liquides
de Fermi[72, 87, 88, 89]. Pour ce qui est des propriétés de transport, cette limite est atteinte lorsque la
résistivité cesse d’augmenter et atteint un plateau.

Mais il est important de noter qu’en-dehors de ces deux limites (T'= 0 et T' > T ), nous ne disposons
d’aucune prédiction théorique pour ce qui est du temps de cohérence de phase électronique en fonction de

la température dans un métal Kondo.

2.2.2 Situation expérimentale

Au regard de la polémique entourant le probléme de la décohérence & température nulle, il importe de
donner un panorama le plus complet possible de la situation expérimentale.

En 1993, Echternach et al. ont mesuré le temps de cohérence de phase en fonction de la température
dans des fils d’or trés purs[90]. Dans cette expérience, et jusqu’a une température de 'ordre de 100 mK,
le temps de cohérence semble suivre la loi théorique donnée par I’équation 2.3.

Plus récemment, Mohanty et al. ont réitéré ces expériences, en ajoutant a leur propres mesures d’autres
données issues d’expériences indépendantes[52, 53]. Le résultat marquant de cette étude est que I’ensemble
des mesures montre une saturation du temps de cohérence de phase a trés basse température. Dans leur
article original, les auteurs affirment que la saturation observée est universelle, et donc en contradiction
avec les prédictions théoriques du liquide de Fermi.

Par ailleurs, d’autres auteurs ont observé que la saturation du temps de cohérence de phase dépen-
dait des dimensions géométriques de 1’échantillon[91]. Enfin, récemment, il a été montré que le temps
de cohérence de phase dans ’argent suivait les prédictions théoriques standards, du moins jusqu’a une

température de 40 millikelvins[92, 93].

1— Comme pour toutes les propriétés liées a Ueffet Kondo, on retrouve la proportionnalité des effets physiques avec la

concentration en impuretés magnétiques.
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Concernant le probléme des impuretés magnétiques, il est important de rappeler que Bergmann avait
dés les années 80 mené une étude assez compléte du temps de renversement du spin en fonction de la
température dans le régime Kondo[65, 66, 67, 68, 69, 70, 77]. Dans cette série d’articles, il s’agissait de
vérifier la loi théorique prévue par Noziéres, & savoir que le temps de renversement du spin varie comme 772
en-dessous de la température Kondo. A 1’époque, il s’était révélé impossible de vérifier expérimentalement
cette loi.

Nous n’exposerons pas ici en détails les débats théoriques sous-jacents a ce probléme. Mentionnons
simplement que suite a l'article de Mohanty et al., Golubev et Zaikin ont développé un modéle prédisant
une saturation du temps de cohérence de phase & température nulle, due & des fluctuations de point
zéro du champ électromagnétique[54, 55, 56, 57, 58, 59|. La saturation observée serait donc intrinséque
et universelle. Par ailleurs, d’autres théories interprétent les saturations observées comme étant dues au
couplage des électrons a des systémes & deux niveaux[60, 61, 62, 63, 94] : elle serait alors extrinséque, et

disparaitrait a température suffisamment basse.

2.3 Mesure du temps de cohérence de phase dans des fils

2.3.1 Principe de la mesure

Dans notre travail, nous avons choisi de mesurer le temps de cohérence de phase électronique par des
mesures de localisation faible. Le principe de cette technique repose sur les interférences constructives
qui apparaissent & champ nul entre la méme trajectoire fermée parcourue en sens opposés (trajectoires
« renversées par rapport au sens du temps »). Le champ magnétique détruit ces interférences construc-
tives, conduisant & une magnétorésistance dont I’amplitude et la largeur en champ permettent d’accéder
directement a la longueur de cohérence de phase[95].

Globalement, on peut retenir que I’amplitude de l'effet est de 'ordre d’un canal de conduction, pondéré
par le facteur 1,/ L, ot [ yest la longueur de cohérence de phase et L la longueur de 'échantillon. Par ailleurs,
la largeur en champ de la courbe de magnétorésistance correspond & I'introduction d’un quantum de flux
¢o = h/e dans une boucle de surface' I3.

Dans la suite, nous utiliserons la formule suivante donnant la magnétorésistance d'un fil[96] :

AR 2 R 3/2 1/2
R~ Lhje? wBe\ 2 - wBe\2
JE+ b Jla+i e

avec B le champ magnétique, R la résistance de ’échantillon, L sa longueur et w sa largeur. Par

(2.6)

ailleurs, [y est la longueur de cohérence de phase et [, la longueur de diffusion spin-orbite. Dans la limite
« basse température », lorsque ls, < Iy, 'effet de la diffusion spin-orbite est essentiellement de changer
la localisation faible en antilocalisation faible, et la longueur spin-orbite n’apparait donc pas comme
pertinente lors de I’ajustement. Notons enfin que cette formule n’est valable que tant que la largeur du fil

reste petite devant la longueur de cohérence de phase.

1- Dans le cas d’un fil, la surface pertinente devient ly X w, o w est la largeur du fil.
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2.3.2 Fabrication des échantillons

Les échantillons ont été fabriqués au laboratoire, en utilisant la plateforme de fabrication « Nanofab ».
Reéalisés par lithographie électronique, il s’agit de fils dont la longueur est de 450 um, la largeur 150 nm,

et ’épaisseur 45 nm.

Les évaporations ont été faites dans deux évaporateurs, un évaporateur Joule et un bati UHV équipé
d’un canon & électrons. Les sources utilisées sont de I'or « 4N » disponible couramment au laboratoire.
Il faut donc noter que nous n’avons pas cherché a travailler avec les sources les plus pures possibles : au
contraire, il est clair que les sources d’or contiennent toujours du fer, celui-ci étant soluble dans l’or. Par
ailleurs, il est impossible de pratiquer une analyse chimique sur les échantillons eux-mémes, car la quantité
de matiére est clairement insuffisante ; or, la pureté des échantillons peut étre significativement différente
de la pureté de la source & cause des conditions de dépot. Partant de 1a, et plutot que de travailler avec des
concentrations d’impuretés faibles et donc par essence complétement invérifiables, nous préférons utiliser
des sources « courantes », et caractériser ensuite la concentration en impuretés magnétiques via la mesure
de l'effet Kondo. De plus, le systéme Kondo Or/Fer, dont la température Kondo est de ~ 300 mkK, est
sans doute le systéme Kondo le mieux connu : on dispose donc de mesures de référence précises dans la

littérature qui peuvent étre confrontées avec nos propres mesures|82, 97].

Nous avons mesuré des résistances a basse température de 4662 €2 (échantillon A) et 2236 Q (échantillon
B) ; pour les deux échantillons, le rapport de résistivité résiduelle est de quelques unités. De ces mesures,
nous déduisons un coefficient de diffusion D de 55.6 cm?s~! et 115cm?s~! pour les échantillons A et B
respectivement, et un libre parcours élastique de 120 nm et 24.9 nm. Par ailleurs, la longueur thermique

Ly = \/hD/kgT vaut 1.67 um et 2.42 um respectivement.

2.3.3 Techniques expérimentales

Les mesures de magnétorésistance ont été faites en utilisant un pont de résistances de type « pont
Barras », mis au point au laboratoire. L’usage d’un pont, s’il ne permet pas de gagner en terme de
rapport signal sur bruit, permet par contre de disposer d’une dynamique bien supérieure pour mesurer de

petites variations de la résistance.

Pour éviter tout échauffement des électrons par des rayonnements parasites, nous utilisons comme fils
de mesure des cables coaxiaux a pertes, de type « thermocoaxs© », qui procurent une atténuation de

420dB a 20 GH z[49]. Enfin, des filtres « en 7 » sont placés a la téte du réfrigérateur.

De plus, pour s’assurer que nous refroidissons effectivement les électrons, nous effectuons une série de
mesures de la résistance en fonction de la température, et observons & partir de quelle température la
résistance cesse de varier. Il s’agit donc d’une méthode expérimentale, toujours préférable a des calculs
théoriques. Pour des courants de 'ordre du nanoampére, on constate que la résistance continue bien &

varier jusqu’aux plus basses températures.
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2.3.4 Reésultats expérimentaux

2.3.4.1 Reésistivité

La figure 2.1 montre la variation de la résistivité de nos échantillons en fonction de la température,

entre 1 K et 15mK en champ nul.
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Fia. 2.1: Résistivité de nos deux échantillons en fonction de la température, sous champ magnétique nul.

Le comportement observé de la résistivité s’explique par trois phénomeénes physiques :

— La contribution des interactions électron-électron & la résistivité, telle que calculée par Altshuler et

al.[41]. Cette contribution se traduit par une dépendance en 1/v/T de la résistivite.

— La contribution due aux impuretés magnétiques, via l'effet Kondo[64]. On retrouve alors la dépen-

dance bien connue de la résistivité en In(T).

— A trés basse température, une contribution due aux interactions RK KY entre les impuretés magné-

tiques. Ces interactions conduisent & une transition vitreuse et & une redescente de la résistivité aux
plus basses températures|74, 75].

Il est important ici d’évaluer I'importance de ces différentes contributions. Pour un échantillon de
résistance R, de longueur L, d’épaisseur ¢ et de largeur w, on peut grouper les deux premiéres dans une
expression :

@
VT
avec o = R?/(h/2¢?) - wt/L? - \/hiD/kg et 3 la concentration en impuretés magnétiques de spin S. La

premiére partie de cette formule représente la contribution due & Uinteraction électron-électron[41], et la

In(T/Tk)

P(T) = po = T T + 7285 + 1)1 27)

+ 3{0.743 + 0.332[1 —

seconde est simplement la loi de Hamann[98]. Pour ce qui est de la loi de Hamann, les facteurs numériques
sont ceux tirés des mesures de Laborde sur le systéme Or/Fer[75].

Concernant les interactions RKKY, il n’existe malheureusement pas & ’heure actuelle de modéle
permettant de les prendre explicitement en compte dans ’expression de la résistivité. L’existence de
cette transition dans le systéme Or/Fer a été cependant clairement établie, que ce soit par des mesures
de résistivité ou de susceptibilité, et on sait que la température de la transition vitreuse dépend de la

concentration en impuretés magnétiques, de fagon quadratique a faible concentration, puis linéaire[74, 75].
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Par ailleurs, il faut remarquer que les contributions & la résistivité des interactions électron-électron
et de l'effet Kondo sont toutes deux divergentes & basse température. De plus, on n’observe en général la
remontée de la résistivité & basse température que sur une gamme de température limitée, typiquement
sur une décade. C’est pourquoi, en tenant compte des parameétres physiques du systéme Or/Fer et de
la précision standard des mesures de résistivité, il apparait impossible de détecter avec une mesure de
résistivité des concentrations en impuretés de fer inférieures a quelques ppm. Comme nous avons dit
qu’il est de méme impossible de faire une analyse chimique de si petits échantillons, on peut affirmer
qu’annoncer des concentrations en impuretés magnétiques inférieures & quelques ppm n’a pas de sens, ou

tout du moins est parfaitement invérifiable.

Un autre point est que pour des concentrations « moyennes » (typiquement 10 ppm), la contribution
électron-électron et I'effet Kondo conduisent tous deux & une remontée de la résistivité avec des amplitudes
comparables. C’est pourquoi, si on ne peut pas mesurer la résistivité sur plusieurs décades en température,
il est trés difficile d’avoir en méme temps une détermination expérimentale du paramétre o de la loi

d’Altshuler et de la concentration en impuretés magnétiques.

A T'opposé, dans le cas oil la concentration en impuretés magnétiques est trés élevée, la remontée de
la résistivité est clairement dominée par Ueffet Kondo. C’est le cas de notre échantillon A, pour lequel la

remontée de la résistivité est parfaitement logarithmique, comme on peut le constater sur la figure 2.1.

Finalement, pour nos échantillons, nous pouvons déterminer un taux d’impuretés magnétiques a partir
de la dépendance en température de la résistivité de 60 ppm pour I’échantillon A et de 15ppm pour
I’échantillon B. Comme nous I'avons vu, la valeur obtenue pour ’échantillon A, le plus « sale », est trés
fiable, mais la valeur obtenue pour I’échantillon B, le plus « propre », peut étre entachée d’une erreur

importante, typiquement d’'un facteur 2.

2.3.4.2 Temps de cohérence de phase

Le temps de cohérence de phase est obtenu a partir de mesures de localisation faible. Les figures 2.2 et

2.3 montrent les courbes de magnétorésistance que nous avons obtenues pour nos deux échantillons.

Pour utiliser la formule de la localisation faible 2.6, nous avons d’abord évalué la longueur de diffusion
spin-orbite a partir des mesures & « haute » température, puis nous ’avons fixée & 50 nm dans la suite. Il
faut cependant noter que dans la limite 5, < lg, la valeur exacte de la longueur de diffusion spin-orbite

n’est pas cruciale pour la détermination de la longueur de cohérence de phase.

Apreés extraction de la longueur de cohérence de phase, nous obtenons le temps de cohérence de phase

via la relation Iy = /D7y, D étant le coefficient de diffusion.

La figure 2.4 montre le temps de cohérence de phase en fonction de la température pour nos deux
échantillons. Au premier abord, cette courbe semble corroborer les mesures effectuées par d’autres groupes
sur lor[52] : en-dessous de quelques centaines de millikelvins, le temps de cohérence de phase sature ; en
particulier, on s’écarte fortement de la loi théorique d’Altshuler représentée en trait plein[41]. Il semble
donc évident qu’a basse température, la loi de puissance prévue n’est pas vérifiée. Cependant, on peut

interpréter autrement ces observations expérimentales en distinguant différents régimes de température.
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Fi1Gg. 2.2: Magnétorésistance de ’échantillon A & différentes températures. Les courbes ont été décalées
pour plus de clarté. L’encart montre un ajustement en utilisant la formule théorique de la localisation
faible.
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Fia. 2.3: Magnétorésistance de I’échantillon B & différentes températures. Les courbes ont été décalées
pour plus de clarté. L’encart montre un ajustement en utilisant la formule théorique de la localisation
faible.

2.3.4.3 Les différents régimes

En observant plus précisément la figure 2.4, on peut en fait distinguer trois régimes différents. Pour
mieux les mettre en évidence, nous avons reporté sur les figures 2.5 et 2.6 le temps de cohérence de phase
et la résistivité en fonction de la température sur le méme graphe, pour chacun des deux échantillons. De
plus, nous avons choisi de les représenter sur une échelle semi-logarithmique, au lieu de la traditionnelle
échelle logarithme-logarithme adoptée généralement pour comparer les courbes avec des lois de puissance.

Sur ces courbes, les différents régimes apparaissent trés clairement : a haute température, au-dessus
de 1 K, le temps de cohérence de phase diminue rapidement, & cause du couplage électron-phonon[90].

Autour de 300mK, la température Kondo, le temps de cohérence de phase présente un plateau[99]. Il



2.3. MESURE DU TEMPS DE COHERENCE DE PHASE DANS DES FILS 27

o
—o—— sample B
Tr - 10
> g
B ol
~_ 01 b 3 41 B
=) ~
®
- %
%
.
*,
0.01 * sample A . - 01
i e, +
L L L | L R |
10 100 1000
T (mK)

Fi1G. 2.4: Temps de cohérence de phase en fonction de la température pour nos deux échantillons. La
courbe en trait plein représente la loi théorique.

désature ensuite pour saturer & nouveau a trés basse température.

La saturation apparente du temps de cohérence de phase autour de la température Kondo, et la
désaturation a plus basse température, peuvent aisément se comprendre dans le contexte de ’effet Kondo.
Autour de Tk, les impuretés magnétiques diffusent trés efficacement les électrons, et limitent donc la
cohérence de phase. A plus basse température, les impuretés sont écrantées par les électrons de conduction,
ce qui limite les processus de diffusion et entraine une augmentation du temps de cohérence de phase.

Il faut remarquer que la dépendance en température observée en-dessous de Tk est assez surprenante ;
sur les figures 2.7 et 2.8, nous avons porté l'inverse du temps de cohérence de phase en fonction de la
température sur une échelle linéaire : on voit clairement que sur une gamme de température de plus d’une
décade, I'inverse du temps de cohérence de phase varie linéairement avec la température, aux incertitudes
expérimentales prés. A I’heure actuelle, nous ne disposons pas de support théorique permettant d’expliquer
cette observation; mentionons seulement que, quoique de fagon moins nette, ce régime est sans doute
présent dans de nombreuses autres expériences; par ailleurs, cette observation est qualitativement en
accord avec la dépendance en température obtenue dans les modéles interprétant la saturation du temps
de cohérence de phase comme intrinséque[54, 57]. Comme le comportement du temps de cohérence de
phase dans cette gamme de température ne constitue pas le point central de notre analyse, nous éviterons
d’entrer ici dans cette polémique. De plus, comme nous le verrons plus loin, le comportement observé a
trés basse température rend délicate toute interprétation de ce régime intermédiaire.

Pour comprendre plus précisément ’influence des impuretés magnétiques sur le temps de cohérence
de phase, nous avons extrait de nos données le temps de diffusion de spin. En effet, comme nous ’avons
vu dans I’équation 2.1, le taux de décohérence peut s’écrire comme la somme des inverses des temps de
diffusion électron-électron, électron-phonon et de l'inverse du temps de diffusion de spin. De plus, nous
prenons comme hypothése que les deux premiers termes de cette somme sont donnés par la loi d’Altshuler
et al.[41] rappelée dans 1’équation 2.3, les préfacteurs étant calculés en utilisant les paramétres de nos
échantillons : cette loi théorique est représentée en trait plein sur la figure 2.4 pour I’échantillon B. Nous

soustrayons ensuite aux valeurs mesurées les valeurs obtenues par ce calcul « théorique », ce qui nous
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Fia. 2.5: Résistivité et temps de cohérence de phase en fonction de la température pour ’échantillon A.
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Fia. 2.7: Inverse du temps de cohérence de phase en fonction de la température pour I’échantilon A, dans
la gamme des basses températures. L’encart montre ’ensemble des données sur une échelle log-log.
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FiG. 2.8: Inverse du temps de cohérence de phase en fonction de la température pour I’échantilon B, dans
la gamme des basses températures. L’encart montre ’ensemble des données sur une échelle log-log.
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Fia. 2.9: Temps de diffusion de spin obtenu par soustraction de la loi théorique 2.3 des courbes des figures
2.7 et 2.8.

donne directement accés au temps de diffusion de spin. Sur la figure 2.9 sont représentés les temps de
diffusion de spin en fonction de la température pour les deux échantillons.

On peut & nouveau distinguer différents régimes. Tout d’abord, on observe, comme on s’y attend, un
maximum trés marqué du taux de diffusion de spin autour de la température Kondo : autour de Tk, la
température est suffisamment basse pour que les impuretés magnétiques soient actives, mais pas suffisam-
ment pour que celles-ci soient écrantées. Ce maximum correspond précisément au plateau observé autour
de la température Kondo sur les figures 2.5 et 2.6 : ceci confirme que ce plateau est bien lié a 'activation
des impuretés magnétiques. Enfin, il faut signaler que ce maximum de la diffusion de spin autour de la
température Kondo avait déja été observé a plusieurs reprises dans ce méme systéme Or/Fer[68, 66]. . .

En-dessous de la température Kondo, les impuretés magnétiques sont écrantées et le taux de diffusion
de spin diminue. Le probléme se pose alors de comparer la dépendance en température observée avec les
prédictions théoriques : historiquement, la théorie du liquide de Fermi de Noziéres prévoit une loi? en
T2, tandis que plus récemment, une loi en 1/ ln2(TK /T) a été calculée pour des impuretés partiellement
écrantées. Dans notre cas, aucune de ces deux lois théoriques ne semble étre suivie.

Cependant, on voit qu'un troisiéme régime apparait a trés basse température : en-dessous d’une centaine
de millikelvins, les temps de diffusion de spin deviennent constants : ce régime, par contre, n’avait jamais
été observé jusqu’a présent. Il est important de rapprocher ce qui est observé sur le temps de diffusion
de spin de ce qui est mesuré sur la résistivité : en effet, la résistivité des systémes Kondo a été largement
étudiée et est beaucoup mieux comprise que le temps de cohérence de phase.

Sur la figure 2.1, on voit qu’a trés basse température, les courbes de résistivité présentent un inflé-
chissement suivi par une redescente de la résistivité. En comparant avec la figure 2.9, on voit que cet
infléchissement apparait a la température & laquelle le temps de diffusion de spin devient constant. La
redescente de la résistivité a trés basse température est la signature d’un phénoméne bien connu : la tran-
sition vitreuse. Celle-ci est due aux interactions entre impuretés magnétiques via les interactions RKKY,
véhiculées par les électrons de conduction. Cette transtion vitreuse a été largement étudiée dans le passé :
elle se signale, comme nous I’avons vu, par un maximum de la résistivité[74, 75], et par un « pic » sur

la courbe de susceptibilité magnétique[73]. Par ailleurs, la température de transition augmente avec la

2— Pour des spins 1/2.
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Fia. 2.10: Taux de diffusion de spin et résistivité en fonction de la température pour ’échantillon B.

concentration en impuretés magnétiques®, en accord avec nos mesures. Cependant, il faut noter que le
maximum de résistivité, contrairement au « pic » de suscepibilité, n’est pas une mesure exacte de la
température de transition ; en effet, dans la dépendance en température de la résistivité, les interactions
électron-électron et l'effet Kondo s’ajoutent aux effets de la transition vitreuse, et les contributions rela-
tives des ces effets, en ’absence d’une description théorique compléte du régime de verre de spin, sont
délicates a évaluer. Par comparaison, dans les travaux de Laborde et al.[75] et de Frossatti et al.[73], on
peut observer des différences notables entre les températures de transition mesurées en susceptibilité et
les températures correspondant aux maxima de résistivité. Il n’en reste pas moins que le maximum de
résistivité observé sur nos courbes est une signature claire de la transition vitreuse.

Par ailleurs, on peut remarquer sur les figures 2.5 et 2.6 que la résistivité commence a dévier de la
loi théorique de Hamann bien avant que le maximum de résistivité ne soit atteint. On peut donc penser
que les interactions RK KY, responsables de la transition vitreuse, commencent a affecter les propriétés
physiques bien avant la température de transition elle-méme. Sur la figure 2.10, nous avons porté le taux
de diffusion de spin pour ’échantillon B sur la méme figure que sa résistivité : il apparait clairement que
le temps de diffusion de spin devient constant & la température a laquelle la résistivité commence a dévier
de la loi théorique. On peut donc en déduire que les fluctuations de spins, qui préfigurent la transition
vitreuse, sont aussi responsables de la saturation du temps de diffusion de spin[78, 100].

Enfin, notre travail apporte un éclairage nouveau sur d’anciennes expériences concernant le temps de
diffusion de spin dans le régime Kondo[65, 66, 67, 68, 69, 70, 77] : il était alors question de vérifier une
loi théorique en T2[72, 87, 88, 89], loi qui n’a jamais été vérifice. Ce résultat, qui a été parfois interprété
comme une violation de la théorie des liquides de Fermi, peut s’expliquer en considérant qu’il est trés
difficile d’éviter la transiton vitreuse dans les alliages Or/Fer. La limite de couplage fort ne peut étre

atteinte qu’a trés basse température (= 1mK) et & trés basse concentration en impuretés magnétiques

3— La température de transition vitreuse augmente quadratiqguement avec la concentration pour les faibles concentrations

en impuretés magnétiques, puis linéairement pour les concentrations plus élevées.
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(= 1ppm); a l'heure actuelle, cette limite unitaire n’a jamais été observée dans les alliages Or/Fer. Les
dépendances en température anormales qui ont été observées peuvent donc s’expliquer par le fait que
la plage en température entre la température Kondo et la température de transition vitreuse est trop
étroite pour permettre une observation claire de la loi en T? attendue, et ce d’autant plus que, comme
nous ’avons vu, les effets physiques des fluctuations de spins deviennent trés importants bien avant la

transition vitreuse elle-méme.

2.4 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons vu que dans les métaux contenant des impuretés magnétiques, la diffusion
par les impuretés Kondo est certainement le processus de décohérence dominant. Plus précisément, nous
avons pu mettre en évidence trois régimes a basse température![78] : autour de la température Kondo,
le temps de cohérence de phase présente un plateau caractéristique ; d’autres travaux ont montré que ce
plateau était bien décrit par la loi de Nagaoka-Suhl[93].

En-dessous de Tk, le temps de cohérence de phase augmente, en accord qualitatif avec le modéle
Kondo : les impuretés magnétiques sont progressivement écrantées par les électrons de conduction, d’out
une augmentation du temps de diffusion de spin.

A trés basse température, le temps de cohérence de phase sature. On peut voir que cette saturation
est en fait due a une saturation du temps de diffusion de spin : de fagon concomitante, la résistivité des
échantillons diminue. Cette diminution de la résistivité est connue et liée a une transition vitreuse : a
trés basse température, les interactions RK KY entre impuretés magnétiques deviennent dominantes, et
les impuretés magnétiques gélent dans un état de verre de spins. Le transport dans un verre de spins
est encore mal compris; ce n’est que récemment qu’un calcul théorique a montré, dans un modéle bien
spécifique, que le temps de cohérence de phase est constant dans un verre de spins[101].

Il est important de replacer ce travail dans la problématique du temps de cohérence de phase a trés basse
température. Tout d’abord, on peut aborder sous un jour nouveau les anciens travaux de Bergmann|66,
68] : le temps de diffusion de spin en-dessous de la température Kondo ne suit pas la loi théorique en
T? prédite par Noziéres. En fait, il est probable que cette loi en T2 n’ait pas la possibilité de s’établir :
nous avons vu que la résistivité dévie de la loi logaritmique & une température bien plus élevée que la
température & laquelle on voit le maximum de résistivité qui signe la transition vitreuse. Typiquement, on
peut dire que l'on s’écarte d’'un régime « purement » Kondo a partir d’une centaine de millikelvins dans
nos échantillons qui contiennent une dizaine de ppm d’impuretés magnétiques; et dans notre cas, nous
avons vu que le temps de diffusion de spin ne suit pas non plus cette loi quadratique en température.

Concernant les expériences plus récentes qui concluent & une saturation du temps de cohérence de phase
a trés basse température[52], il est nécessaire de les re-considérer en prenant en compte toutes les énergies
caractéristiques du probléme. En effet, la limite « température nulle » suppose une température inférieure
a toutes les températures caractéristiques du probléme ; or, il existe deux échelles de températures bien
connues qui sont fondamentales dans les métaux : d’une part, la température Kondo, d’autre part, la

température de transition vitreuse. Dans beaucoup de cas, ces températures sont dans la gamme de la

1— C’est-a-dire a une température telle que la diffusion par les phonons devient négligeable.
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dizaine de millikelvins, c’est-a-dire les températures auxquelles s’arrétent en général les expériences de
mésophysique.

Pourtant, & trés basse température, et si la concentration en impuretés magnétiques est suffisamment
faible pour éviter cette transition vitreuse, on devrait retrouver un comportement de type « liquide de
Fermi » : c’est la limite dite de « couplage fort »[72]. Il est donc primordial, dans le cadre du débat sur
la saturation du temps de cohérence de phase a trés basse température, de vérifier que ’on retrouve bien
la loi théorique « Altshuler-Aronov-Khemelnitskii » dans la limite de couplage fort. Nous verrons dans
le chapitre suivant qu’une telle expérience est envisageable en utilisant des hétérostructures dopées par

faisceau d’ions focalisé.
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Chapitre 3

Perspectives

« C’est parce que nous ne sommes plus une grande puissance
qu’il nous faut une grande politique; parce que si nous n’avons
plus une grande politique, comme nous ne sommes plus une
grande puissance, nous ne serons plus rien. »

CHARLES DE GAULLE

3.1 Introduction

Dans cette derniére partie, nous présentons briévement les projets de recherches que nous menons
actuellement : il s’agit essentiellement de comprendre 'effet Kondo dans le cadre de la Physique Méso-
scopique. Dans ce qui suit, nous occulterons volontairement 1’aspect technique de ces projets; pourtant,
il est important de rappeler que la Physique des Nanostructures est intimement liée aux développements
des moyens de nanofabrication mais aussi aux progrés de I’électronique cryogénique. Par ailleurs, il est
a noter que ces projets sont a la base du groupe de recherche que nous avons fondé avec CHRISTOPHER
BAUERLE : en effet, dans un contexte ou la concurrence scientifique dans le domaine des nanosciences
est de plus en plus apre, il nous a semblé important de baser notre travail futur sur une collaboration
étroite entre chercheurs aux compétences complémentaires. L’expertise de CHRISTOPHER BAUERLE dans
le domaine des ultra-basses températures est un atout majeur pour la réussite de ces projets. De plus,
nous avons pu les financer via divers contrats nationaux et européens, et ils serviront de supports a des

travaux de thése.

3.2 Effet Kondo et déphasage

Nous avons vu que les propriétés de décohérence électronique & trés basse température sont intimement
liées a I'effet des impuretés magnétiques sur les électrons de conduction, via ’effet Kondo et les interactions
entre impuretés menant & la transition vitreuse[78]. Au vu des résultats obtenus sur les échantillons
d’Or /Fer, il apparait nécessaire de mesurer le temps de cohérence de phase dans deux régimes particuliers :
d’une part dans les régimes de verre de spins, a plus basse température, afin de déterminer sur quelle échelle
de température le temps de diffusion de spin reste constant[101]; d’autre part, il s’agit de d’observer la
limite de liquide de Fermi prédite par Noziéres[72].

Pour cela, il est nécessaire de disposer d’échantillons dont la concentration en impuretés magnétiques

35
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soit parfaitement controlée. Or, dans les métaux, surtout lorsqu’on les évapore, la concentration en im-
puretés est trés difficile & maitriser. C’est pourquoi il peut étre intéressant de se tourner vers les semi-
conducteurs, en particulier ceux obtenus par croissance par épitaxie par jets moléculaires, dont on sait
qu’ils présentent un trés haut degré de pureté. Dans ce but, nous avons entamé une collaboration avec le
groupe d’Andreas Wieck, de 1'Université de Béchum, qui a développé une technique originale de dopage
des hétérostructures de semi-conducteurs.

Le point de départ est la croissance d’une hétérojonction GaAs/GaAlAs de trés haute mobilité (typi-
quement g > 108 em?V~1s71). Ensuite, en utilisant un faisceau d’ions focalisé, il est possible d’implanter
localement des impuretés dans ’hétérostructure. Cette technique, que ce groupe maitrise maintenant par-
faitement, présente plusieurs avantages : tout d’abord, la concentration en impuretés magnétiques obtenue
peut étre parfaitement controlée, et varier sur environ une décade. Ensuite, et c’est 1a le point délicat de
cette technique, le groupe d’Andreas Wieck a mis au point un processus de recuit permettant d’annihiler
les défauts induits par 'implantation[102]. Enfin, plusieurs expériences de référence sont réalisables en
utilisant cette technique : par exemple, en variant ’énergie des ions, on peut implanter non pas dans le
plan d’électrons, mais plus prés de la surface. On peut aussi varier I’espéce d’ions que l'on implante : il
est donc possible de répéter une expérience successivement avec des ions magnétiques puis avec des ions
non magnétiques.

Dans ce projet, nous voudrions aborder & la fois le probléme de la dépendance de la résistivité et celui
du temps de cohérence de phase en fonction de la température, et ce en fonction du dopage magnétique.
Nous prendrons comme référence un échantillon non dopé ainsi qu’un échantillon dopé avec des ions non
magnétiques. Enfin, le choix des ions magnétiques nous permettra de varier le parameétre de couplage J
qui gouverne la température Kondo.

En variant le dopage, on pourra ainsi décrire a la fois le régime de verre de spins et le régime de
liquide de Fermi, obtenu, comme nous ’avons vu, & trés basse température et pour des concentrations en

impuretés trés faibles.

3.3 Effet Kondo dans les nanostructures artificielles

Le principe des boites quantiques semi-conductrices est connu depuis de nombreuses années, et leur
fabrication est maintenant bien maitrisée : il s’agit d’enfermer un petit nombre d’électrons dans une
ile définie électrostatiquement & I'aide de grilles (voir figure 3.1). Lorsqu’on veut ajouter un électron
supplémentaire a l'ile, il faut payer une énergie, appelée énergie de charge, qui est simplement 1’énergie
électrostatique pour ajouter un électron & une sphére chargée : le nombre d’électrons dans la boite reste
donc fixé par cette énergie de Coulomb. Cependant, & I’aide d’une troisiéme grille, on peut faire varier de
fagon électrostatique I'énergie de I'ile ; en particulier, il est possible de « compenser » 1’énergie de charge,
et ainsi de permettre & un électron supplémentaire de venir sur I'lle. On peut donc contréler le nombre
d’électrons sur l'ile & I'unité pres[103].

Ces boites quantiques ont été largement étudiées ces derniéres années. Cependant, ce n’est que récem-
ment qu’elles ont été utilisées pour étudier Peffet Kondo[104]. Si on considére une boite de trés petite
dimension, il faut, en plus de I’énergie de charge, considérer les niveaux d’énergies propres a la boite, et

remplir ces états électroniques conformément aux régles de sélection concernant le spin. Ainsi, lorsque le
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Fia. 3.1: Photographie prise au microscope électronique d’une boite quantique réalisée dans une hété-
rostructure d’arséniure de gallium (Y. Jin, LPN). On reconnait les deux grilles qui définissent l'ile, et la
troisiéme grille de controle. La taille (lithographique) de I'ile est ici d’un micrométre.

nombre d’électrons dans la boite est pair, le dernier niveau est occupé par deux électrons de spin opposé.
Par contre, lorsque le nombre d’électrons sur I'ile est impair, le dernier niveau est occupé par un électron
isolé, dont le spin peut fluctuer. Ce spin peut alors se coupler aux électrons des réservoirs pour former
un état singulet, et permettre ainsi la transmission d’un électron d’un réservoir a I'autre par effet Kondo.
La signature expérimentale de cet effet est cependant complétement différente de ce qui est observé dans
les métaux. Dans la boite quantique, le nombre d’électrons est fixé par I’énergie de Coulomb, et I’ajout
d’un électron n’est pas possible : aucun courant ne peut passer. Par contre, lorsque le nombre d’électrons
dans la boite est impair, le couplage entre les deux réservoirs via 'impureté Kondo permet le passage du
courant : la résistance diminue donc, & 'opposé de ce qui est observé dans les métaux. Ce processus de
passage d’un électron wvia un état virtuel est illustré sur la figure 3.2. Quelques expériences ont permis
d’observer ce phénoméne dans les boites quantiques : en se plagant sur un minimum de conductance cor-
respondant & un nombre d’électrons impair dans la boite, la conductance augmente lorsque la température
diminue[105, 104], et peut méme dans certains cas atteindre la limite unitaire[106]. Par ailleurs, la tem-
pérature Kondo associée est ajustable : on sait en effet que celle-ci dépend essentiellement du paramétre
de couplage magnétique J. Dans le cas des boites quantiques, le role de ce couplage magnétique est joué

par la transparence de la barriére I'. La température Kondo s’écrit alors :

Tk o ﬁexp(—%) (3.1)
avec U l'énergie de charge, I' la transparence des barriéres! et €y ’espacement entre les niveaux d’énergie
dans la boite[103]. Si la condition de transparence des barriéres peut étre remplie en variant des tensions
de grille, on voit par contre qu’il est nécessaire de réaliser des dispositifs trés petits de telle sorte que
l’espacement entre les niveaux d’énergie soit supérieur & la température?. Typiquement, pour satisfaire
ces conditions avec une boite réalisée & partir d’'une hétérojonction d’arséniure de gallium, la boite doit

avoir un diameétre® de lordre de la centaine de nanométres.

1— On suppose ici que les deux barriéres sont symétriques.
2— Cette condition est aisément réalisée en ce qui concerne l’énergie de charge.
3— Il s’agit la du diamétre réel, et non du diamétre lithographique qui peut étre relativement différent.
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Un des aspects les plus intrigants de la physique de l'effet Kondo réside dans la présence d’'un nuage
d’écrantage, ou nuage Kondo, autour de 'impureté magnétique, nuage qui, dans la limite des trés basses
températures, écrante a la fois le spin et la charge de 'impureté magnétique. D’un point de vue théorique,
ce nuage Kondo a une extension spatiale reliée a I'inverse de la température Kondo Tk ; typiquement, on
est dans le domaine du micromeétre pour le composé Or/Fer que nous avons vu au chapitre précédent.
Pourtant, la présence de ce nuage Kondo n’a jamais été détectée expérimentalement, bien que des travaux
aient été menés sur des fils de largeur et d’épaisseur trés inférieurs a la taille supposée du nuage Kondo[107,

108].

a initial state virtual state final state b density of state

energy

F1a. 3.2: Schéma de principe du passage du courant par effet Kondo dans une boite quantique[103]. La
figure de droite représente la densité d’états dans la boite, avec la résonance Kondo au niveau de Fermi.

Les nanostructures artificielles permettent d’envisager une approche nouvelle de ce probléme : en effet,
on peut, en utilisant une boite quantique, disposer d’'une impureté Kondo unique, dont on connait par-
faitement la position, et dont on peut régler la température Kondo. De plus, on peut aisément passer du
régime Kondo au régime « standard » simplement en variant le nombre d’électrons dans la boite d’une
unité : on dispose donc in situ d’un échantillon de référence. Enfin, il est « aisé » de fabriquer des nano-
structures dont la taille soit de 'ordre de celle du nuage Kondo : il est donc naturel d’étudier les effets de
taille associés au nuage Kondo, c’est-a-dire 'influence de la dimension du nuage Kondo par rapport a la
taille de ’échantillon.

L’apport majeur de la mésophysique au probléme Kondo réside dans la possibilité de sonder en méme
temps Deffet Kondo et les effets d’interférences liés a la cohérence quantique de I’électron[109, 110, 111,
112]. Ici, nous proposons de nous intéresser aux propriétés de transport de nanostructures contenant
une impureté Kondo; en particulier, on étudiera I'influence de la présence d’un nuage Kondo dans ou
a proximité d’un conducteur quantique. Un des intéréts majeurs des structures artificielles réalisées a
partir d’hétérojonctions d’arséniure de gallium se trouve dans la souplesse dont on dispose quant & la
géométrie de ’échantillon. L’effet d’une impureté Kondo « en série » dans un conducteur quantique a, de
ce fait, largement été étudié : contrairement & ce qui se passe dans un métal standard, on assiste a une
remontée de la conductance lorsque la température diminue. Néanmoins, ce comportement dépend de la
géomeétrie (« en série ») considérée. Pour mieux appréhender les effets du nuage Kondo, on peut également
s’intéresser & ce qui se passe lorsque 'impureté est couplée latéralement & un fil quantique. Dans ce cas, du
point de vue de la charge, rien ne se passe lorsque la boite quantique est dans un régime bloqué : le nombre
d’électrons dans la boite est fixé. Par contre, le nuage Kondo peut lui se développer et s’étendre dans le

fil quantique. On peut alors s’intéresser aux effets de ce nuage Kondo sur la conductance. Contrairement
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a la géométrie en série, on peut s’attendre ici & une suppression de la conductance & I’équilibre dans le fil
[113], phénomeéne qui n’a jamais été observé expérimentalement.

On peut aussi s’intéresser au cas ol la boite quantique est reliée non pas & des fils infinis, mais
a des fils de longueur finie. Dans ce cas, le rapport de la longueur des fils connectés a la boite a la
taille du nuage Kondo joue un réle trés important. Lorsque la taille des fils est bien plus grande que
I’extension spatiale du nuage d’écrantage, on retrouve une situation standard ot le regime dit unitaire
pourra étre atteint. Par contre, lorsque la taille des fils devient du méme ordre de grandeur que le nuage
Kondo, les effets de taille finie doivent étre pris en compte et peuvent modifier considérablememnt les
résultats[114, 115, 116, 117, 118]. La température Kondo d’une boite quantique dépend d’une part de ses
caractéristiques géométriques intrinséques (sa taille, et donc sa capacitance, 'espacement entre les niveaux
d’énergie, le potentiel de grille qui controle le « zéro » d’énergie de la boite), mais aussi de caractéristiques
extrinséques que sont la force du couplage au réservoir et la densité locale d’états dans le réservoir. Lorsque
la taille des fils quantiques devient du méme ordre de grandeur voire plus petite que la taille du nuage
d’écrantage, la température Kondo se met a dépendre de la structure fine de cette densité locale d’états. En
controlant cette densité d’états dans les fils par une deuxiéme grille, on peut ainsi moduler la température
Kondo Tk sur plusieurs ordres de grandeur, en jouant cette fois-ci sur des paramétres externes a la boite.
De ce fait, une boite quantique Kondo qui était dans un régime de limite unitaire avec des fils quantiques
trés longs ne l’est plus forcément avec des fils courts! On voit donc que ces effets de taille finie peuvent

jouer un role important, voire dominant, lorsque la boite est confinée dans un espace restreint.
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Conclusion générale

DANS CE MEMOIRE, nous avons exposé les résultats des travaux réalisés au Centre de Recherches sur
les Trés Basses Températures depuis mon arrivée dans ce laboratoire, et présenté les projets de
recherche que nous pensons développer dans les années & venir. L’ensemble de ces études s’articule autour
du probléme de la cohérence quantique & trés basse température envisagée a travers deux phénomeénes
fondamentaux de la mésophysqiue, les courants permanents d’une part, et la dépendance en température
du temps de cohérence de phase dans les métaux d’autre part.

En ce qui concerne les courants permanents, nous nous sommes intéressés a la question de leur exis-
tence dans un systéme dont la taille est plus grande que la longueur de cohérence de phase. Nous avons
pu montrer que les courants permanents existent toujours dans une telle géométrie, et que leur amplitude
n’est pas sensiblement modifiée par rapport a celle mesurée dans les mémes anneaux déconnectés|38]. Ces
courants permanents sont dus aux trajectoires électroniques semi-classiques qui entourent les anneaux,
méme lorsque ceux-ci sont connectés a 'extérieur ; cette vision assez simple du probléme avait été suggérée
et modélisée par Gilles Montambaux[11], qui avait montré que le facteur de réduction des courants perma-
nents ne dépend que de la géométrie du réseau, c’est-a-dire précisément de la probabilité pour un électron
de s’échapper d’un anneau. Au-dela de ce cas simple de la chaine d’anneaux, un tel modéle suggére que
les courants permanents doivent exister dans un échantillon macroscopique, par exemple un film métal-
lique bidimensionnel : il ne s’agit plus alors & proprement parler de courants permanents, mais plutdt de
susceptibilité magnétique & champ nul[14]. Une telle expérience permettrait de montrer 'importance des
comportements quantiques a 1’échelle mésoscopique, et ce méme pour les propriétés d’équilibre d’échan-
tillons macroscopiques. Il s’agirait de I’équivalent de ce qui a été largement étudié en transport, a savoir
le passage des oscillations Aharonov-Bohm a la localisation faible. Malheureusement, le signal a détecter,
du méme ordre de grandeur que celui dii aux courants permanents, ne serait alors plus périodique, ce qui
en rend la détection bien plus délicate ; une solution possible consisterait & mettre au point des détecteurs
plus sensibles, par exemple en « shuntant » les u-SQUID que nous utilisons pour résoudre le probléme
d’hystérésis thermique dont ils sont 1’objet.

La mesure du temps de cohérence de phase dans les métaux a trés basse température, présentée dans
la deuxiéme partie de ce mémoire, s’inscrit dans une autre catégorie de travaux : beaucoup plus simple
d’un point de vue purement technique, cette expérience s’avére plus délicate au niveau de I'interprétation,
surtout dans le contexte actuel, excessivement polémique ; cependant, il semble communément admis que
les impuretés magnétiques jouent un roéle déterminant dans les mécanismes de décohérence a trés basse
température. De plus, de trés faibles quantités d’impuretés restent trés difficiles & détecter : elles sont

indécelables par I’analyse chimique sur de si petits échantillons, et leur effet en terme d’augmentation de
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résistivité due a l’effet Kondo reste trés faible comparé a la contribution due aux interactions électron-
électron. Dans le cas qui nous intéresse, a savoir le composé Or/Fer, il semble raisonnable de considérer
qu’une quantité de fer inférieure a 5 ppm dans un fil d’or nanométrique est indécelable. C’est pourquoi nous
avons choisi de nous intéresser a I’autre limite, c’est-a-dire & des échantillons dans lesquels la concentration
en impuretés magnétiques est de plusieurs dizaines de ppm : dans ce cas, cette concentration peut étre
aisément évaluée simplement en mesurant la résistivité Kondo & trés basse température. Dans ce travail,
nous avons pu mettre en évidence trois régimes pour ce qui concerne le temps de diffusion de spin :
autour de la température Kondo, on a un maximum de diffusion ; en-dessous de la température Kondo,
I’écrantage des impuretés magnétiques par les électrons de conduction conduit & une diminution du temps
de diffusion de spin. Enfin, a trés basse température, ce temps de diffusion de spin devient constant[78].
Ce nouveau régime correspond en fait & une transition vitreuse, due aux interactions RKKY entre les
de la température par rapport a la loi théorique de I'effet Kondo, et a aussi été détectée précisément par
des mesures de susceptibilité magnétique. Dans la description de la cohérence quantique & trés basse
température, on ne peut donc ignorer cette échelle d’énergie donnée par la température de transition
vitreuse, température qui dépend fortement de la concentration en impuretés magnétiques. Récemment,
des calculs théoriques semblent corroborer le fait que le temps de diffusion de spin soit constant dans
un verre de spins[101]; néanmoins, il semble qu’on soit loin d’avoir une compréhension compléte des
mécanismes de décohérence dus aux impuretés magnétiques en-dessous de la température Kondo.

Ces deux thémes trouvent naturellement leur extension dans les projets que nous proposons dans la
derniére partie du mémoire. Ces projets s’articulent autour de deux idées essentielles : d’une part, gréce
aux nanostructures artificielles, il est possible de réaliser des structures dont les dimensions soient de ’ordre
de celles du nuage Kondo. Il est donc possible d’avoir accés a des effets de taille finie, et en particulier,
il semble envisageable de manipuler le nuage Kondo, et de mettre en évidence ’écrantage de I'impureté
Kondo par les électrons de conduction[114, 115, 116, 117, 118]. D’autre part, la suite logique du travail que
nous avons mené sur la décohérence & trés basse température consiste a trouver un systéme dans lequel
il soit possible, en variant la concentration en impuretés magnétiques, d’observer soit le régime liquide
de Fermi[72] soit le régime verre de spins[101]. De ce point de vue, les hétérostructures semi-conductrices
dopées par implantation semblent une voie prometteuse[102]. Enfin, il semble important de préciser que le
contexte grenoblois est particuliérement favorable pour de telles études : au-dela de I’expertise reconnue sur
Peffet Kondo dans les métaux, expertise qui s’appuie sur les nombreux travaux menés il y a une trentaine
d’années, 'effet Kondo dans sa version mésoscopique a créé une synergie entre plusieurs théoriciens et
expérimentateurs grenoblois qui se sont groupés autour d’un projet commun® qui reprend les grandes

lignes de ce que nous avons présenté ici.

4— Projet 1PMC « Transport et effet Kondo dans les nanostructures artificielles ».
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